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第1章序論

1.1 緒言

本研究は熱可塑性炭素繊維強化プラスチックのハイブリッド射出成形技術に関するものである。

本章ではまず、背景として熱可塑性炭素繊維強化プラスチックの現状を述べた後、既存技術にっ

いて紹介し、特に近年注目されているハイブリッド射出成形にっいて記述する。続いて、本研究

の目的・意義について述べ往来研究1'ついてまとめ六上で、本研究の構成を記述する

1.2 炭素繊維強化プラスチックについて

炭素繊維は比強度・比剛性1一優れる高機能繊維であり、優れ六機械特性以外にも高い熱伝導性

や電気伝導性、耐錆性など多くの特長的な性質を有する。この炭素繊維により強化された高分子

材料である炭素纎維強化プラスチック(C FRF : c a r bo n fibe t teinforc

e d p la st ics)は、その特長を活かしてゴノレフシャフト等のスポーツレジャー用途から

ロールや電気電子機器の筐体といっ六産業用途、間航空機の主翼・』剛本といっオ・炊構造材など、

幅広い分野で適用されており、市場規模は拡大の途を六どぅてぃる[11。現状、 CFRPのマト

リックス樹脂としては=ポキシ樹脂や不飽和ビニルエステルといった熱硬化性樹脂を用いたもの

が主流である。熱硬化性樹脂が主に用いられる理由は、熱硬化性樹脂は熱可塑性樹脂に比べて炭

素繊維との接着性に優れ、複合材料とした際の機械物性の発現性に優れる点と、未硬化の熱硬化

性樹脂は低分子量であるため粘度も低く、高分子量で粘度の高い熱可塑性樹脂よりも低コストで

炭素繊維に樹脂を含浸させることができるためである。

一方で熱可塑性樹脂をマトリックス樹脂に用いた熱可塑性炭素繊維強化プラスチック(CFR

TP

形時に化学反応を伴う必要がなく、樹脂の加熱溶融と冷却固化で成形が可能であるため、成形時

の金型占有時間が1分未満と、成形時間のさらなる短縮が可能である加えて、 CFRTPは2

次加工性や高い耐衝撃性能、また将来的なマテリアルリサイクル性も期待されることから、近年

Cerbon fiber reinforced tbermoplastics)ほ、五艾

1



では盛んに材料~成形加工技術について研究されている12・4]。

繊維強化プラスチックは含有する強化繊維の繊維長や成形方法に応じて、表1に記載の通り3

つに分類でき、 CFRTPもこれに当てはめることができる繊維長が長い材料ほど優れた機械

物性を発現する方で、複雑形状を成形するための賦型性の観点からは繊維長は短い方が好まし

いなど、それぞれの材料には一長一短あり、適応されるアプリケーションの要求性能に応じて使

用される。それぞれの特徴は 1.3.1~ 1.3.3項にて述べる

1)

表1

繊維長

2

繊維強化プラスチックの分類

数mm以下

3

数mm~数十mm

1.3.1 CFRTPの成形方法と技術

1.3.1 炭素繊維強化ぺレットと射出成形

身の回りにあるプラスチック製品の大半は射出成形にて製造されたものであると言える。射出

成形とは、加熱により溶融した熱可塑性樹脂を射出装置を用いて金型内に流し込み、冷やして固

めた後、金型から取り出すものである。この射出成形の工程の概念図を図1-1仏]に示すこの

射出成形の原料に用いられる樹脂へレットを繊維で補強したものが纎維強化ぺレットであり、ま

たその強化繊維に炭素繊維を用いたものが炭素繊維強化ぺレットである。炭素繊維強化ぺレット

は、非強化の熱可塑性樹脂よりも流動性が低くなるため、薄肉などの形状ではCF配合量や成形

条件などの適正化が必要なるケースはあるものの、基本的には熱可塑性樹脂の般的な射出成形

と同様に、成形時間は短く、量産性に優れる成形技術であるま六射出成形以外にも、押出機の

連続繊維

優れた賦型性と産性

特徴

賦型性と補強効果のバランス

優れた補強効果

CFRTPにおける

代表的な成形方法

射出成形

スタンピング成形

プレス成形など

2



ダイスからシートや棒、パイプといった形状に直接製品を押し出して成形する押出成形にも繊維

強化へレットは適応される。

P1睡{

渋融樹廂注人

射出

P1睡・ 成形品

可塑化

製佃じ

この炭素繊維強化ぺレットは短繊維ハミレット(S F P : s h o r t F i b e r t o i n f o

rced pe11et)と長繊維ぺレット(LFP;Lon客 Fiber reinforc

e d p .11. t)に大別することができる[6]

短繊維ぺレットは、数ミリに裁断されたチョップド炭素纎維と熱可塑性樹脂とを一軸押出機を

用いてコンハウンドすることで製造される。この短繊維ぺレット中の炭素繊維の繊維長は概ね1

mm下であり、さらに射出成形の工程で繊維は折損し、成形品中では約0,3mm以下と短くな

るため、炭素纎維による補強効果は小さくなってしまう場合もある

冷却W北

冷却

雫鵠き

1 射出工程概念図

3



一方、長繊維ぺレットは、連続繊維の炭素瓣隹に熱可塑性樹脂を被覆含浸させた後、所定の長

さに裁断してぺレット化することで製造されるものである。こうして製造された長繊維ぺレット

中に含まれる炭素繊維の繊維長は、ペレットの長さと同じにすることができるこの長繊維ぺレ

ントの製造方法の一例を図1-2[フ]に示す。長繊維ぺレッ Nネコンパウンドにて製造される短繊

維ぺレットよりも繊維長が長く、当然射出成形後の成形品においてもより長い繊維長を確保する

ことができるため、一般的には機械特性、電気特性、寸法安定性などの面で、短繊維ぺレットよ

りも有利であるとされるしかしながら、纎維長が長いほど流動性は低下するため、長繊維ぺレ

ツトは短繊維へレットと比較して成形性・賦型性に劣る傾向がある従うて、長繊維ぺレットを

用いた射出成形では、成形条件や成形金型をより最適化する必要性が求められることもあり、高

度な成形技術を要する場合もある

引取戟

陳料樹

ローピング

(連擾強化績維東)

^

口
ブレヒータ

.

゛J・
1 '゛
゛、'

鞭豊化樹

兆、"、

1

,^

1.3.2 スタンパブルシートとスタンピング成形

数mm~数十mmの不連続な強化繊維で強化された樹脂シートを冷間プレスにて賦型する成形

技術がスタンビング成形であるま六一の樹脂シートをスタンパブルシートと呼ぶことがある。

0

冷却装,

ストランド

緯豊化樹ロノド)

ペレノト(LFF)

図1

ローピングガイド

4

ヘノト
^

2

^

樹':言

長繊維ぺレットの製造プロセス図

^

一
札



このスタンピング成形の工程として、図1-3に示すように、強化繊維で補強された熱可塑性樹

脂シートをIRヒーターなどで加熱して樹脂を軟化させた後、金型に投入してプレスし、熱可塑

性樹脂が冷却固化された後に金型から製品を取り出す射出成形品よりも繊維長を長く保持でき、

また繊維含有量も30 ~ 50V0100程度まで高くすることができるため、比較的高い補強効

果が得られやすい

畠っ
スタンハ'ブル

シート

このスタンパプルシートの製造技術に関しては、1960年代にガラス繊維強化プレスチックの分

野を中心に開発が進められて以降、様々な製造手法が二れまでに報告されているスタンハブル

シートの製造例としてガラス繊維強化樹脂であるGMT (G I0ゞ.-M.t reinforc

e d Th e , mo p la s t ic)の製造フローを図 1-4[8]{こ示すが、強化繊維を裁断して、

繊維配向がランダムな繊維マットを作製した後、その繊維マットに樹脂を含浸させる手法が一般

的に用いられてきた GMTにおけるガラス繊維マットは二ードルパンチによる力ーディングで

製造されるが、強化繊維が炭素繊維の場合は、裁断した繊維を水中で均分散させる紙漉き法(ま

たは"抄紙法"とも)により製造された繊維マット1'樹脂を含浸さえることでスタンハブルシー

トを製造する手法も知られている[91

^ 0 0゛11110 '＼
予熱

図1

材料投入

3 スタンビング成形の工程図

冷却プレス 脱型



ガラス輯

(連機もし(はチョップ)

^
瓢

ガラス楓維マット

押出樋

^
^^

繊維マットではなく、連続繊維に樹脂を含浸させたUDプリプレグを原料とするスタンハブル

シートも 1980年代以降1、報告されている図 1 5Ⅱ0}のように、予め樹脂を含浸させたプ

リプレグテープを原料とし、これは所定の幅・長さに裁断した後、ランダムにぱら撒いて、加熱

溶着により一体化させてスタンハブルシートを作製する、プリプレグテープ法と呼ばれる手法が

ある[11]またプリプレグ1'切込みを入れた後、その積層体を加熱溶着により一体化させるスリ

ツト積層式のスタンパブルシートの製造方法もある(図1 田[12・131

^

^

ニードルパンチ

ダプルスチール代ルト加圧【加熱一冷却)

^

図1

^

4 スタンパプノレシートの製造例

@一誕一留
プリプレグ

テープ

図1 5 プリプレグテープ法スタンハプルシートの製造方法

カット品
ランダム
シート



巨⇔
プリプレグ

図1-6

1.3.3 連続繊維強化複合材料およぴその成形技術

1.3.1および1.3.2項にて不連続繊維材料とその成形技術を紹介したが、炭素繊維に

スリット積層式スタンパブノレシートの製造方法

よる補強効果を最大限に引き出すためは、炭素纎維が裁断されていない、すなわち連続繊維の状

スリット入り

ブリプレグ

態で使用する手法が最も効率的である連続繊維の炭素繊維によって強化された複合材料の成形

^尋

技術には、強化纎維とマトリックス樹脂を原料として成形品を直接成形する直接成形法と、プリ

プレグと呼ばれる中間基材などを介して成形される問接成形法1'分類される(図1 7)所望の

成形品の形状や要求物性1一応じて、適切な成形方法を選択する必要があると言える。

スリット積層シート

直接成形

ウェットFW成形

リキッド成形(RTM)

引抜成形

図1 7

等

連続繊維強化複合材料の成形方法の分類

間接成形

プレス成形

プレースメント成形
オートクレーブ成形

等



FW (F il e ln e n t

て成形する手法であり、主に高圧ガス用のタンクの成形に用いられる。このFW成形法の中でも、

強化繊維をマンドレルに巻きつける直前に強化繊維に樹脂を塗工するなどして体化させる手法

をウェット FW成形と呼ぶ。 RTM (R e s i n T r a n s f e T Mo l d i n g)に代表さ

れるりキッド成形は、予め型内に強化繊維を配置させた後、そこに溶融樹脂を注入することで、

Winding)成形法は芯となるマンドレルに強化繊維を巻きつけ

強化繊維と樹脂を含浸・一体化させる手法である。マトリックス樹脂が熱可塑性樹脂の場合、粘

度が高粘度であるため、通常は重合前の低粘度モノマーを金型内に注入し、金型内で重合させる

手法が一般的である。引抜成形法は、金型内で強化繊維と樹脂を一体化させた後、ダイスより棒

状に引き抜いて複合材料を得る手法であるこの手法では連続的に同断面の成形体を製造する

ことができ、建築材料用途など1、用いられることがあるま六この引抜成形じおいても、樹脂の

含浸性の観点から、重合前のモノマーを含浸させた後、金型内で重合させる手法が般的である

一方、間接成形法は、プリプレグと呼ばれる中問基材などを介して成形する手法の総称である。

そもそもプリプレグ(p r e - p r . g)とは、 p r e -;前もって、 p r e 旦:はらんだ、,、

なわち「樹脂を前もって含浸させた」中問基材を意味する。このプリプレグに関しても、様々な

製造方法が知られている。強化繊維を樹脂フィルムでラミネートし、加熱・加圧によって含浸さ

せる手法や、強化繊維と樹脂繊維とを混纎したもの、強化繊維に微細な樹脂粒子を絡ませたもの

など、アプローチは様々である(図1-8)間接成形法では、中間基材の製造=ストは生じるも

のの、 1)含浸性をコントロールしやすい、 2)繊維含有率のニントロールが容易である、 3)

形状の設計自由度が高い、と言った利点がある問接成形法の例としては、このプリプレグなど

の中問基材を成形品の形状にプリフォームした後、プレス機もしくはオートクレーブを用いて、

加熱・冷却することで積層されたプリプレグを体化させて成形される手法がある。またプリプ

レグをレーザーなどで貼り付けながら積層して成形品を得る、 ATL (Au tomated T a

Layup)やAFP(Automated Fiber placement)と呼ぱれるPe

プレースメント成形というた手法もある



強化繊維

マトリックス

熱可塑性樹脂

溶剤溶融

含浸
仂口熱・カロ圧)

1.4 C肌TPの課題とハイブリッド射出成形技術

加熱溶融

上述の通り、 CFRTPはハイサイクル成形性や2次加工性の観点から今後その利用の拡大が

予想されているが、従来から使用されている熱硬化性のCFRPの代替だけではなく、鉄やアル

フィルム化

図1-8 プリプレグの各種製造方法

繊維化

ミといった金属材料の代替としても大きく期待されている材料である121 しかしCFRTPを金

粒子化

プリプレグ

属の代替として部品を作ろうとした時、最大の課題はコストであろう例えぱ金属の材料費とし

てアルミニウムをとぅてみると、国際通貨基金の報告Ⅱ41によれば2016年度の材料lkgあ

たりの市場価格は約250円前後であることに対し、 CFR (T) Pはコストだけでも lk 宮あ

たり数千円以上である[2,151 このコストバリアを超えるためには、材料費だけではなく、成形

加エニストやライフサイクルアセスメントなゼ、トータルコストを考える必要があるⅡ51。

こうした中、 CAE (c o mp u t e r A i d e d E n 底 i n e e r i n g)技術などの高

度化により、高コストな炭素繊維は部分的に用いながらも、その補強効果を最大限に引き出す殷

計技術が進歩Lたこともあり、近年では"ハイブリッド化"をコンセプトとしたCFRTPの用

途拡大の検討が盛んに行われているn61。 CFRTPのハイブリッド化における近年の主流技術

としては、纎維長の長い材料と繊維長の短い(もしくは繊維非強化の)材料のハイブリッドがあ

る。単一の部品・部材においても、機械特性が求められる部位には長繊維材料を配置し、複雑形

状部位には短繊維(もしくは繊維非強化)材料を用いて賦型するといった思想であるこのハイ

9



ブリッド化のコンセプNネ機械特性と複雑形状性を両立するとともに、高価な炭素繊維を効果的

に使用することができるため、コスト的観点からもCFRTPの市場拡大へのキー技術として注

目されている

図1-9Ⅱ7]に連続繊維プリプレグのプレス成形と短繊維ぺレットの射出成形のハイブリッド

射出成形品の一例を示す。この成形品は、まず連続繊維プリプレグを熱プレス成形にて賦型した

後、射出成形にてりブやボスを成形したものである。従来技術では、この熱プレスと射出成形は

別々の工程で行われており、すなわち、まずプレス機を用いた熱プレスにてプリフォームした材

料を、射出成形金型内にインサートして射出する手法(インサート射出成升のが一般的であうた

熱可塑性7'り7'レケ'

しかし近年、装置メーカーが中心となって、熱プレスと射出成形を、 1つの金型・1台の成形

機で行うハイブリッド射出成形機システムおよぴハイブリッド射出成形機が開発されてきた

Ⅱ7-181。このハイブリッド射出成形システムの概略図を図1-10に、またハイブリッド射出成

形機の写真を図1-11に示す。このハイプリッド射出成形システムは連続繊維(もしくは長繊

ネ櫛と短繊維(もしくは非強化)のハイブリッドの材料を成形するために、プレス成形と射出成

図1-9 ハイブリッド射出成形品の例

射出皮碓

形の成形方法をハイブリッド化したものであるハイブリッド射出成形は、まずIRヒーターな

どで加熱したCFRTPシートを金型内に配置し、型締めによりCFRTPシートを賦型した後、



金型の空いたキャビティーに樹脂を射出することで、成形品を成形する技術である。このハイブ

リッド射出成形により、高機能なCFRTPをハイサイクル且つ低コストに成形することを可能

にすると共に、従来のインサート射出成形品と比較しても、 CFRTPシートを加熱した直後に

射出樹脂を注入するために、インサート部であるCFRTPシートと射出樹脂の界面の接着性の

向上も期待されている

Heater

CFRTP

Sheet

Pre.heat Preform

10 ハイブリッド射出成形システムの概略図

Injected
Resin

fヤ、、

Injection

11 ハイブリッド射出成形機(東洋機械金属(株)製 ET-80HR2)

(a):1 R ヒーターと下金型、(b):射出成形ユニット

1.5 本研究と往来研究

1.5.1 ハイプリッド射出成形の課題と本研究の目的

ハイブリッド射出成形法は装置メーカー主導のもと、成形システムおよび成形機が開発された

11
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しかしハイブリッド射出成形用の材料および成形条件等に関しては十分に検討されているとは言

えない

従って本研究では、これまでの往来研究を整理した上で、ハイブリッド射出成形用の熱成形用

材料(インサー畊おぉよび射出成形用材料それぞれに関して、材料開発を行うと共に、インサ

ト部と射出部の界面接着性の観点に着目し、ハイブリッド射出成形の最適成形条件の把握を目

12

的とする。更には、 CFRTPのりサイクル性にも着目し、ハイブリッド射出成形1'おけるりサ

イクル材の活用およびその利点を見出し検証することを目的とする

1.5.2 スリット積式スタンパプルシートに関する往来研究と課題

本研究では、ハイブリッド射出成形用のインサート材として、スリット積層式スタンハプルシ

ートに着目した。スリット積層式スタンパブルシートの思想は、 1980年代に児玉らにより日

本の特許文献中で発表されたⅡ21。一方向に引き揃えられた強化繊維にマトリックス樹脂を含浸

させたプリプレグシート(UDプリプレグ)に釖れ目(スリット)を入れることで、プリプレグ

シートを屈曲形状や凹凸形状への成形を可能にしている。この技術登場以前はUDプリプレグを

屈曲形状や凹凸形状といった複雑な形状に成形しようとした場合、強化棚隹が屈曲部や凹凸部で

突っ張ってしまうために、所望の形状の成形品を得るためにはプリプレグを切り貼りするなどの

作業を要していたしかしプリプレグに切れ目を入れるという単純な操作で、その切れ目部分で

プリプレグが伸縮することにより、プリプレグを雑形状部に賦型する可能とした。しかしここで

は、プリプレグの切れ目に関する最適な形態に関しては、ほとんど触れられておらず、またこの

切れ目による贈型性および機械的特性への影に関しては、定量的な議論は一切なされていない

酒井らはプリプレグに入れる切れ目を点線状にすることで、機械物性が向上することを見出し

ている{131。加えて酒井らは、 UDプリプレグのみならず、強化繊維を織物形態であるクロスプ

リプレグにおいてもプリプレグに切れ目を入れる技術の効果を確認しているn91。

武田らは熱硬化性樹脂をマトリックス樹脂としたプリプレグを用いて、その強度と流動特性に

ついて調査している120-231 武田らは、プリプレグの強化繊維の軸に対するスリット角度θは鋭



角であるほど、スリット入りプリプレグ積層体の引張強度が高いことを報告している。このスリ

ツト入りプリプレグはプレスによる流動時に、強化繊維はスリット部分が籬れることによる流動

以外にも、繊維軸直交方向にも繊維が広がる、すなわち繊維が開纎するが、スリット角度θが鋭

角の場合は、スリット部分の強化繊ホ隹のかい陸を抑えつつ、繊維開纎による流動を優先的に生じ

させるととができるためと武田らは考察している

しかし一方で武田らの報告は、熱硬化性樹脂を対象としており、この研究以降においても熱可

塑性樹脂をマトリックス樹脂とした研究は見当たらない熱可塑性樹脂は熱硬化性樹脂と比較し

て、流動時問(固化までの時間)が短く、また流動時の粘度が高いⅡ5]ため、熱可塑性樹脂をマ

トリックス樹脂とした場合は、より高い流動性およぴ賦型性を付与する必要があるまた更には、

コスト的観点からも低圧で賦型できることが好ましく、より層の流動性・賦型性の向上が求め

られる

1.5.3 リサイクルに関する往来研究と課題

CFRPのマテリアノレリサイクノレ手法としては、プロセスの観点から、サーマルリサイクノレ、

ケミカルリサイクル、メカニカノレリサイクルの3つに分類されるが、これらのプロセスはいずれ

もCFRPからマトリックス樹脂を取り除き、炭素繊維のみを取り出すものである[24・251 取り

出されたCFは、再び熱硬化性樹脂に含浸させて使用するりサイクル方法もあれば、軸押出機

を用いて熱可塑性樹脂と混練してCFRTPとしてりサイクルする手法もある[26・30]。しかしい

ずれにおいてもこのCFを取り出す工程では大きなエネルギーを必要としたり、人体に有害な化

学物質の使用は避けられず、 CFRPのりサイクル率向上の大きな障壁となうている。

方、 CFRTPは熱硬化性樹脂をマトリックス樹脂とした物とは異なり、樹脂の再溶融によ

るりサイクルが可能である。 CFRTPのマテリアルリサイクルも大きくは2つに分類される

[31]。 1つ目はそのまま加熱溶融によって再賦型する手法である。この手法は、有害物質等を使

用や煩雑な中問処理が不要である上、りサイクル過程で複合材料が受けるダメージも少なく、繊

維長はそのまま維持されるために物性低下の懸念も最小限に抑えることができるしかしながら
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この手法でのりサイクルは、単純な平面形状のCFRTPパネルを、もしくは部材から平面形状

部分のみを切り出し、再プレスしてりサイクルする場合に限定されているf301。複雑な形状の成

形品をりサイクルするとなると、繊維配向およびその分布の予測は困難であり、物性の安定した

成形品を得がたいといった課題がある。 2つ目の手法は、 CFRTPを粉砕し、その粉砕物を射

出成形もしくはプレス成形でりサイクルするものである。この粉砕による手法は、強化繊維にガ

ラス繊維を用いたガラス繊維強化プラスチック(GFRTP)のりサイクルに関して、 1990

年代からいくつかの研究報告例がある[32・361 しかしーれらの報告では、ポリアミド樹脂やポリ

エステル樹脂をはじめとする接着性官能基を有するボリマーに限定されており、かつPedro

S0らの報告[36]を除きマトリックス樹脂は芳香環を有するりジッドなポリマーのケースのみ

で、ポリオレフィンなどの汎用プラスチックをマトリックス樹脂としたりサイクル例は報告がな

レ、 更には、繊維強化ぺレットの成形品のような短繊維強化プラスチックの機械特性は、強化繊

維の繊維長や、強化繊維と樹脂の界面接着強度、繊維含有量、および繊維の分散性が影すると

いう研究報告がなされている[37・3釘加えて、押出機内での混練においては、そのスクリュー形

状が混練状態1'大きく影することも報告されている恰8-39]しかしながら、前述のりサイクル

文献においてはそのほとんどが、りサイクル材とバージン材の機械特性の比較をしているのみで、

繊維長に関して議論している報告例は稀であり、またりサイクル過程での繊維の分散性や混練時

のスクリュー形状の影響について議論した研究は見当たらない

1.5.4 インサート材と射出樹脂の界面接に関する往来研究と課題

ハイブリッド射出成形システムが開発されてからまた日が浅いため、ハイブリッド射出成形に

関する界面接着性の研究はほとんど報告されていないしかしながらプリフォームと射出を別々

の工程で行う従来のインサート射出成形によるインサート材と射出樹脂の界面接着性に関する研

究報告はいくつか存在し、これらは射出成形条件が界面接着性に及ぼす影を調べたものである。

C ar e 11a らはボリオレフィン系エラストマー樹脂(T P0樹脂)を用いて、あらかじめ射

出成形により作製されたものをインサート材とし、インサート材と同じ種類の樹脂、すなわちT
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P0樹脂をオーバーモールドした試験片の接着強度を、射出温度、金型温度、保圧といった射出

成形条件の影の観点から調査している[401。 Au rr. ko. txe0 らは自己強化材と呼ば

れるポリプロピレン(PP)繊維強化PP樹脂複合材をインサート材として、ーれ1'PP樹脂を

オーバーモールドした際の試験片の接着強度を、同じく射出温度、金型温度、保圧といった射出

成形条件の影の観点から調査している仏1]。またCanda1らは使用する樹脂にPPと加硫

エラストマーを用いて、 Au rrekoe txea らと同様の乎法で試験片を準備し、その接着

性を射出速度の影も加えた射出成形条件の影響の観点から調査しているf42]加えて大石らは

連続繊維のガラス繊維強化ポリアミド6樹脂をインサート材とし、短繊維のガラス繊維強化ポリ

アミド6樹脂を射出材とした時のハイブリッド射出成形におけるインサート材の加熱条件と射出

樹脂の温度が界面接着性に及ぼす影響について調査している[431。しかしこれらの報告ではイン

サート材の強化繊維にはPP繊維やガラス繊維を用いているが、炭素繊維(CF)はこれらの強

化繊維と比較して高い熱伝導性を有するため、 CFRTPのハイプリッド射出成形では、界面接

着性向上には、より成形条件の最適化が重要になると考える

1.5.5 本研究の構成

本研究では1.5.1~1,5.4項で述べた課題解決のため、具体的には、大男1」して下記5

つの検討についてまとめる。図1-12は本研究における研究フローの概略図である

1)ハイブリッド射出成形用の熱成形用材料(インサート材)として、機械特性と流動性の両

立性に優れるスリット積層式スタンパブルシートのスリット形状について提案し、それを検証す

・本論文の第2章る

2)スリット積層式スタンハブルシートをハイブリッド射出成形のインサート材に用いた際の

3)ハイブリッド射出成形におけるインサート材と射出樹脂の界面接着性の定化手法を確立

し、ハイブリッド射出成形品の界面接着性を評価するとともに、界面接着性が向上する成形条件

ハイブリッド射出成形品のりプ部の強度に関して、インサート材のりブ部への入り込み量に着目

し、その影およぴ破壊機構に及ぼす影を明らかにする。・本論文の第3章



本論文の第4章について提案・検証する。 ...

4)スリット積層式スタンパブルシートの製造では、プリプレグの端材が生じてしまうが、こ

の端材プリプレグを射出成形用材料のぺレットとしてマテリアルリサイクルする手法を提案・検

る正する。・・・本論文の第5章

5)プリプレグの端材のりサイクルにより作製された射出成形材料ψサイクルペレット)を

ハイブリッド射出成形に用いて、同一のプリプレグより作製されたインサート材と射出成升井オの

界面接着性に着目し、その効果を検証する。 本論文の第6章
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第2章

響

機械物性および流動性に対するスリット

2.1 緒言

序論で述べた通り、ハイブリッド射出成形法は装置メーカー主のもと開発が進められた経緯

があり、ハイブリッド射出成形に適した材料に関する研究は十分に行われていない。ハイブリッ

ド射出成形の材料には、インサート材と射出材に分けられるが、本章では、インサート材の開発

について研究を行うハイブリッド射出成形におけるインサート材は、 1.3.2項で述べたス

タンバブルシートが適応できる。しかしながら既存のスタンバプルシートはプレス機を用いて比

較的高圧で成形されることが多いが、ハイブリッド射出成形ι一おいては、射出成形機の型締めに

式スタンパブルシートのスリット形状の影

より賦型するケースがほとんどであるため、通常のプレス成形よりも低圧で賦型できることが望

まれる。

上述の課題を解決するための手法として、連続鰯荘プリプレグに釖込みを入れた後、積層する、

スリット積眉式スタンハブノレシートについて着目した 1.3.2項で挙げ六種々のスタンハプ

ルシートと比較して、スリット積層式スタンハブルシートの利点は、繊維長と繊維配向のコント

ロールが可能である点である。図2-1に木すように、強化繊維を任意の長さになるようにプリ

プレグに切込みを入れることで繊維長を制御できる上、通常の連続繊維のプリプレグと同様に、

各プリプレグを任意の繊維方向に積層(図2 2)するため、スタンハプルシートとしての繊維

配向をコントロールすることもできる



図2-1

細線

プリプレグのスリットによる繊維長制御

強化繊維、太線;スリット(切込み)

繊維0゜

繊維45゜

繊維90゜

繊維・45゜

亀
図2-2 スリット入りプリプレグの積層
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本章ではこのスリット積層式スタンパプルシートにおいて、スリット形状が機械物性および流

動性にどのように影しているかを明らか1一するしかしながら、このスリット積層式スタンハ

ブルシートは日本の特許文献Ⅱ2・13,19】にて公開され、熱硬化性樹脂をマトリックスとした場合で

はあるが、スリットパターンと機械物性の関係について議論した研究[20・23]も知られている。そ

こで本章では、熱可塑性樹脂をマトリックスとした場合におけるスリットパターンと機械物性お

よび流動性との関係について明らかにする。加えて、本章ではスリット積層式スタンパブルシー

トの機械物性をシュミレーション(CAE解析)するための新たな有限要素法(FEM)モデル

の構築をhい、その検証を行うた。

2.2 実験方法

2.2.1 スリット積層式スタンパプノレシートの作製

まず図2 3に示す工程にてプリプレグを作製した。炭素繊維(三菱ケミカル製、商品名:ハ

イロフィルトウ TR 50 S 15 L、比重:1,82)を方向にかつ平面状に引きそろえて、

繊維目付72邑/'である繊維シートを作製した。無水マレイン酸変性ポリプロピレン(三菱ケ

ミカル製、商品名:モディック P 9 5 8 V、比重:0.9 1、融点:16 5゜C)からなる目付

が36Ξ/rイであるフィルムを繊維シートの両倶肋、ら挟み、更にその両仰肋喝離型紙を挟んだ

これを260てに加熱したカレンダーロールを通して加熱と加圧を行い、樹脂を繊維シートに含

浸させて、纎維体積含有率33V01%、厚み120μmmのプリプレグを作製したこのプリ

プレグの品番は"PPUD 33"とする用い六炭素繊維の般特性を表2 11'不す
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名: ZUND G3 L 2500)を用いて、プリプレグの連続繊維を裁断するように切込み

を入れた。ここでは図2-4のように、繊維に対するスリット角度θと繊維長L、およびスリッ

ト投影長W.を制御するように切込みを入れ、スリット入りプリプレグとした。またこの時のス

リット角度θ、繊維長Lおよびスリット投影長WS を表2 2に示す。なおスリット投影長WS

は、スリットの長さを 1 とした時、"1 X s i n e"で表されるスリット入りプリプレグを繊維

方向が[0/45/90/-45]北となるように 16枚を擬似等方に積層し、積層体とした。
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分間加熱・加圧後、同

ートを得た。

の圧力で室温まで冷却し、厚さ2mmのスリット積層式スタンパブルシ

図2
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2.2.2 流動性評価方法

本評価方法は、実際にプラスチックのプレス成形に用いられる条件を理論的に導かれるスケー

ルダウン則を用いて、小面積かつ低圧力で再現したものである用いたダウンスケール則につい

ては付録1を参照のこと

2mm厚の評価用サンプルを78mm角に切り出した後、2枚重ねて4mm厚の試験片とした

この試験片を230てに設定した熱風乾燥炉にて、試験片温度が230てになるまで5分間加熱

した。加熱した試験片を、プレス機(東洋精機製、製品名:ミニテストプレスMP-2FH)を

用いて、プレス盤面温度145゜Cで、 17kNおよび33kNで30秒間プレスした。この時、

レーザー位置センサーを用いて試験片の厚みを、材料の中心部に熱電対を挿入して材料温度をそ

れぞれモニタリングした。本研究では、初期厚みとプレス後の最終厚みの比をとぅて流動性と定

義した。図2-5には本研究における流動性評価方法の模式図を、図2-6には本評価によって

得られた試験片厚み・温度のチャートの1例を示す

Thermocouplo

For如{17kN伽詩k川
^

図2-5 流動性評価方法の模式図
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2.2.3 流動性の可視化

本章では、スリット形状の違いによる流動性の違いを可視的に考察するため、図2-7に示す

プレス装置を作製したプレス金型のキャビティ側の底面の素材をガラスにすることで、 CCD

カメラによってプレス時の金型内を観察できる構造とした。金型温度を200゜Cに設定し、面積

20ommX 30ommのキャビティに対し、 10ommx loommX 2mm厚のスリット積

層式スタンパブルシートを金型内1'配置して、定速度で金型を閉じてプレスしたこの時のス

リット式スタンパブルシートの流動の様子をCCDカメラで記録した
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2.2.4 機械物性評価

2.2.1項で作製した2mm厚のスリット積層式スタンパブルシートを、湿式カッターを用

いて25mm幅X loomm長に仞り出した後、万能試験機(インストロン製、製品名:インス

トロン5565)を用いてJIS K7074に準拠した3点曲げ試験を行い、曲げ強度および

曲げ弾性率を算出した。この時の試験治具として、圧子R=5、支持R 2、支持間距雛 80

mmとし六試験速度は5mm/m inで行うた。

図2 7 流動性可視化プレス機

CCDカメラ

2.3

2.3.

FEMによるCAE解析手法

1 モデル化の指針



FEMを用いてスリット入りプリプレグを表現する場合、マトリックス樹脂とその中に存在す

るスリットにより切断された強化繊維を、ある形状で分割する必要が生じる。すなわちマトリッ

クス樹脂と強化纎維の両者を有限要素の組み合わせで表現することになるが、その組み合わせに

は以下の①~③のケースが考えられる

①ミクロモデノレマトリックス樹脂および繊維をそれぞれ有限要素で表現するなおこの場合、

繊維は 1本1本をそれぞれ別個に表現する場合と、繊維束としてまとめて表現する場合が考えら

れる。

2メソモデル:マトリックス樹脂と繊維束の複合材をある異方性をもった均質材料とみなし、

同の有限要素で表現する。この場合は積層構成や場所による異方性の違いを表現するために、

この異方性均質材料を十分に小さくすることにより与えられた解析空間に自由に配置できるよう

じ工夫司、る必要がある

3マクロモデル:上記と同様にマトリックス樹脂と繊維束の複合材をある異方性をもった均質

材料とみなすが、計算コストの削減のために、この異方性均質材料を十分に大きいものと考える。

上記の方法のうち、 1ミクロモデルが最も高い精度で解が得られるが、形状作成の手問と計算

時間が膨大になり、現状のコンピューターの処理能力およぴ汎用性を考えると、有効な手法であ

るとは言えない。また③マクロモデルの力法はもっとも簡便ではあるが、そもそも精度の良い予

測結果は期待できないことと、さらには今回の対象であるスリット入りプリプレグの場合はスリ

ツト部の適切なモデル化方法がないことが問題となる。

以上のことより②メソモデルの方法を用いることとし、異方性均質材料モデルとして積層前の

プリプレグを薄肉のシェル要素で表現することにした。つまり自由に裁断されたシェル要素を厚

み方向に積層、もしくは平面方向に配置することによりスリット入りプリプレグをモデル化した

また平面内のスリット間隙を表現するために、ソリッド要素で表したマトリックス樹脂中にシェ

ル要素を配置することにより、この間隙をマトリックス樹脂で満たすこととした。



2.3.2 形状船よぴ物性のモデル化と計算手法

構造解析ソフトLS-DYNA (ver.971)を用いた解析プリプレグを最小単位とし

て、これをシェル要素で表し、この要素を目的の形状に裁断して積層配置することでスリット積

層式スタンパブルシートを表現した先述の通りスリット間隙にはマトリックス樹脂が存在する

ために、ソリッド要素でモデル化したマトリックス樹脂中のシェル要素を両者の節点の整合性が

無い状態で配置した。またシェル要素の厚み方向の層間にはマトリックス樹脂が存在しないため

ι'、層間は接着境界条件を与えて、層間の剥雜強度を樹脂強度と同一と設定した(図2 8)

物性のモデルとして、 2.2.1項で作製したプリプレグを、スリットを入れない状態でUD

物性評価を行い、主要な物性値を決定したそれ以外はスリットの無い疑似等方積層の3点曲げ

試験結果を再現するフィッティングパラメータとして物性値を設定した。またマトリックス樹脂

の物性はこれも3点曲げ試験結果を再現するように決定した。ーの時に用いた数値を表2-3お

よび表2-4に示す。なお、この3点曲げ試験の解析モデルは、 J IS K7074に準拠し、試

験片サイズは25mm幅Xloomm長、またサポート問距離は80mmとして、実際の3点曲

げ試験そのものを再現するようにモデル化した(図2

マトリックス(ソリッド雲素)

樹脂物性

( a )

,゛

( C )

図2-8 スリット積層式スタンパブルシートの有限要素分割モデル

(a)積層ハターン、(b)積層後のイメージ、(0)断面構造

スリット問隙
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密度ρ[kg/m勺

引張剛性 E11[Gpa]

引張剛性 E22 [GPO]

せん断剛性 G12 [GP司

ポアソン比ν

せん断強度 SC [1{pa]

繊維方向引張強度 XT [Ⅷa]

横向き引張強度 YT [MPO]

横向き圧縮強度 YC [Mpa]

表2-3 計算に用いた物性値

物性値決定方法

実測値1360

実測値104

実測値

フィッティング

フィッティング

フィッテ¥ング

実測値

実測値

フイッテイング

413

41.8

4,8

5.0

0.1

20

869

最外層繊維方向0゜曲げ強度[Ⅷa]

最外層繊維方向 90゜曲げ強度[Mpa]

最外層繊維方向0 曲げ弾性率[GPO]

最外層繊維方向90 曲げ弾性率 Gpa]

41

60

4 擬似等方積層材の実測値と計算値の比較

実測値 計算値

458464

35.1

431

39.フ

29.5



2.4 結果と考察

2.4.1 流動性

流動性評価結果を図2-10に示す。これらの結果より、スリット形状の流動性への影響とし

て以下の傾向が明らかになった。

2S)1

図2-9 3点曲げ試験用の解析モデル

が0

D 繊維長Lが短いほど、流動性は高いが、繊維長12.5mmと25mmでは大きな差はな

く、繊維長37.5mmでは大きく流動性が低下した。

2)スリット投影長WSが大きいほど、流動性が高いが、纎維長の影よりも小さい

3)スリット角度θが大きいほど、流動性が高く、特にスリット角度30゜未満では大きく流

動性が低下した。一方、スリット角度45゜以上では、流動性への影は小さい。

4)プレス圧力が大きい程、高い流動性を示すが、いずれの圧力においても上記1)~3)の

傾向が確認された。

繊維長が短いほど、流動性が高いことに関しては、繊維長が長い(もしくは繊維のアスヘクト

比が大きい)ほど、樹脂の粘度が上昇する[441が、繊維長が短いと樹脂の粘度上昇を抑制できた

ためと考えられる。スリット投影長さW.およびスリット角度θの流動性への影を考察するた

め、流動時の様子を、流動可視化装置を用いて観察したなお流動性評価結果よりWSの影は



小さかったため、より傾向が顕著に出るように、 WSは25mmの場合と、

ト(すなわちWSは無限大)の場合で比較した。この時の流動の様子を図2-11および2-1

2に示す、この図より、スリット角度30゜の場合はスリットにより例断された繊維はほとんど

開裂せず隣接していることに対し、スリット角度45゜および90 の場合は、スリットにより

繊維同士が開裂していることがわかる。すなわち、スリット角度45 および90 の場合は、

繊維直進方向への流動も確認されたが、スリット角度30゜の場合は、流動はほとんど繊維方向

と直交直交方向への流動のみであり、この差が流動性1'影を及ぼし六と考える

またスリット投影長さWSが小さい場合は、流動方向が不均一になる現象が観察された図2

13に示すように、 1つのスリットとその隣接するスリットにようて分断されたプリプレグの

1片を二こではバンドルと呼ぶこのバンドルが広がるように流動するが、スリット投影長さW

Sが小さい場合はこの1つのバンドルも小さくなり、隣接するバンドルの干渉に流動が抑制され

るために、流動が不均一になり、流動性も低下したと考えられる

つながりのスリッ
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図2-10 流動性評価結果

(a)繊維長Lの影響(荷重17kN)

(b)繊維長Lの影響(荷重33kN)

(C)スリット投影長さWS の影響

(荷重 1 7 k N)

(d)スリット投影長さWS の影

(荷重3 3 k N)

(e)スリット角度θの影響
゛ ゛

ー
ー
ー

§
§
§
§
§
§
§

芸
慢

42

§
§
§
太

ミ
§
§
§
ミ
§
§
熱

§
§
§
§
§
§

§
§
§
§
§
§
、



、、
( a )

'、、

L

.

.

( C )

図2-11 流動の様子(スリット長L 25mm、スリット投影長さWS 20mm)

(0)スリット角度θ30

(b)スリット角度θ 45

(C)スリット角度θ90
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図2-12
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(b)スリ

(C)スリ

流動の様子(スリット長L25mm、スリット投影長さW.無限火)

ツト角度θ 3 0
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ツト角度θ 90
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2.4.2 曲げ物性

図2-14、 2-15、 2 -16 に曲げ物性に対するスリット形状の影夕を示す。まずこの図

より、 CAEによる物性予測と実測の物性測定値は、強度と弾性率共に非常に高い精度で一致し

ている二とがわかる。この結果より、本章におけるモデルにより、スリット積層式スタンパブル

シートを表現できたことを確認した。また曲げ物性の実測およびCAE解析結果より、スリット

形状と曲げ物性の閼係は、以下の3点が明確となった。

1)スリット投影長さWSは、曲げ強度・曲げ弾性率に対して、共に影響はほとんどない。

2)繊維長Lが長いほど、曲げ強度・曲げ弾性率は向上するが、その影'!,は曲げ強度に対して

は顕薯に表れるが、曲げ弾性率に対しての影1、は小さい。

3)スリット角度θが小さいほど、曲げ強度・曲げ弾性率が向上し、特にスリット角度15゜

の時にはその影'、が顕著であうた。
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図2-17にはスリット形状がθ 45゜、ι25mm、 W.20mmの時のCAEにおける 3

点曲げ試験での破壊の進展の様子を示す。ここでは、初期の層問剥雛と表層における圧縮破壊が

確認された。これらは経験的にではあるが、実際の3点曲げ試験結果を再現している。
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形10倍拡大図

層
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・45

( a )

形原倍図

剥謎王しる

下層引3卿ル中問層破壊

形原倍

図2 17 CAEにおける3点曲げ試験での破壊の進展

(a)積層ハターン図(16 P l y中における表層の4 P l y)

(b)破壊の進展

図2-18に、圧縮変形を受ける表面の第1層のスリット角度と第一不変量で表した応力分布

と破壊箇所(要素の欠落で表不)を不す。これらの図よりθが大きいほど破壊が進展しているこ

とが確認できる。この理由として、図中の赤色で表現される圧縮応力が、θが大きくなるほど中

央部に集中する傾向が見られるしかしながら、破壊が生じた場合には、その要素で応力を保持

できなくなるため、破壊の瞬間の応力状態が不明確になる傾向があるそーで、破壊の生じてお

らず、かつ繊1経配向が0 の第8層の応力分布を図2-19に示すこの図より明らかなように、

スリット角度θを小さくすることで応力集中を抑制することができ、つまりは破壊強度の向上に

つながるものと考えられる。
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図2-18 圧縮変形を受ける表面の表面から第1層の応力分布と破壊の進展

(※ P=・(σ 11+σ22+σ33)/3:正値が圧縮を表す)
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図2-19 圧縮変形を受ける表面の表面第8層の応力分布と破壊の進展

(※ P=・(σ 11十σ22十σ33)/3:正値が圧縮を表す)
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2.5 結言

本章では、スリット積層式スタンパブルシートにおけるスリット形状の影を明らかにする目

的で、材料にCF/PPのプリプレグを用いて、スリット形状を繊維長L、スリット投影長さW

S、 スリット角度θのパラメーターに分けて、その各パラメーターの影について検証した。作

製した試験体はプレス成形および曲げ試験を行い、流動性および機械物性を評価した更には、

FEMを用いたCAE解析によるスリット積層式スタンパブルシートの解析モデルを提案し、物

性予測および実卸Ⅱ直との比較による検証を行ったその結果、以下の二とが明らか1'なっナ・

流動性

・繊維長Lが短いほど、流動性は高いが、繊維長12.5mmと25mmでは大きな差はなく

繊維長37.5mmでは大きく流動性が低下した。

・スリット投影長WSが大きいほど、流動性が高いが、繊維長の影よりも小さい

・スリット角度θが大きいほど、流動性が高く、特にスリット角度30゜未満では大きく流動

性が低下L六方、スリット角度45゜以上では、流動性への影響は小さい。

・プレス圧力が大きい程、高い流動性を示すが、いずれの圧力においても上記スリット形状の

影による流動性への傾向は同様である

機械物性

・スリット投影長さWSは、曲げ強度・曲げ弾性率に対して、共に影響はほとんどない

・纎維長Lが長いほど、曲げ強度・曲げ弾性率は向上するが、その影響は曲げ強度に対しては

顕著に表れるが、曲げ弾性率に対しての影響は小さい

・スリット角度θが小さいほど、曲げ強度・曲げ弾性率が向上し、特にスリット角度15゜の

時にはその影が顕著であった。

解析モデル



・シェル要素で表したプリプレグをソリッド要素であるマトリックス樹脂中に自由に配置する

こと(メソモデノレ)で、スリット積層式スタンハブルシートをモデル化することが可能である

ことを確認した

・計算結果は実験による実測値を精度よく再現tることができ、更にはスリット形状の違いに

よる破壊の進展を再現することができた



第3章スリット積層式スタンパプルシートをハイプリッド射出成形のオンサート材に用いた際

のハイプリッド射出成形品のりブ部の強度

3.1 緒言

第2章にて、スリット積層式スタンパプルシートのスリット形状が機械物性および流動性に及

ぼt影響について明らかにした。この中で、流動性に閲しては、スリット角度が45゜以上、繊

維長は25mm以下、スリット投影長さは20mm以上あれば、比較的低い圧力下においても、

高い流動性を発現させることが可能であることが明らかになった。第1章の序論で述べた通り、

この流動性に優れるスリット積層式スタンパブルシートはハイプリッド射出成形におけるインサ

ト材として期待される例えぱ、平板形状のCFRP板に射出成形(オーバーインジェクショ

ン)でりプを形成して、 T 字の成形品を作製した場合は、りブ部の根本に応力が集中しやすぃ形

状であるため、そのりブの根本、つまりCFRPの平板と射出部の界面で破壊することが報告さ

れている[45・46]。一方で田中ら[47]は、連続繊維のガラス繊維強化ポリアミド6樹脂をインサー

ト材としてハイブリッド射出成形を行ってT字にりブを形成した場合、図3-1のようにりブの

根本にインサート材の強化繊維の一部が入り込むことによって、りブ根本の強度が向上すること

を報告しているこのことから流動性の高い材料をインサート材に用いれば、りブ部へのインサ

ート材の入り込み量も増大し、りブ根本強度も向上することが期待できるしかしながら、スリ

ツトが施されていない連続纎維積層体と比較すると、スリットの影によりインサート材自体の

強度は低下するため、ハイプリッド射出成形品においては、スリットに関する更なる適正化が必

要である

図3

2 mm

リプ根本へのインサート材の入り込み1
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そこで本章では、スリット積層式スタンパブルシートの製造時に用いるプリプレグにおいて、

部にスリットを施していないプリプレグを積届し、スリットを施しているプリプレグとスリッ

トを施していないプリプレグの積層枚数を変更することで、そのスリット入りプリプレグの分量

がハイブリッド射出成形品におけるりブ根元部の機械的特性に及ぽす影を明らかにすることを

検証する共に、その破壊形態についても考察す、ることとした

3.2 実験方法

3.2.1 材料

インサート材を作製tる材料として、 PPマトリックスの炭素繊維プリプレグである前章2

2.1項で作製しナ'PPUD 33 を用い六スリット入りプリプレグとしては、図3 -2に示

す様なスリット角度θが45 、繊維長Lが 25.4mm、スリット投影長さWS が20mmの

スリットをPPUD-33に入れたものを用いたまたハイブリッド射出成形の射出工程に用い

る材料として、ヲ門金化のPP樹脂(日本ポリプロ製、商品名:ノバテック PP MA3)を用い

た。このPPの般特性(カタログ値)を表3-1に示す。

Fiber Direction

/+45

1 +90

＼・45

S{it

25.4mm
゛→'"-r^

45

図3 2 スリット入りプリプレグ
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MFR

密度

曲1

曲1 率

引張応力

率引

引,破断呼び歪

シャルヒー衝値(23゜C)

HDT (045Mpa)

ロックウェル (Rスケール)

光沢

HAZE (1mm)

表3

項目

1 ノバテジク PP

試験法
JIS K7210:1999

JIS K7212:1999

J!S K7171;1994

MA3の

3.2.2 成形方法

般特性

単位

目/10min

/cm

Mpa

Gpa

Mpa

Gpa

%

kJ/m2

JIS K7161,7162:1994

インサート材は積層構成が[0/45/90/-45] S 2となるようにプリプレグを16枚

JIS K7111:1996

JIS K7191-1 2:1996

JIS K7202-2:2001

JIS Z 8741:1997

JIS K7136:2000

積層し、図3-3に示すハイブリッド射出成形機(佐藤鉄工所製)の平板用金型を用いてプレス

成形することで製造した。インサート材成形条件は、金型温度200゜C、プレス圧力3. OMP

a、プレス時問120秒とした。プリプレグ積層枚数の16枚の内、全てのプリプレグにスリッ

値

11

090

トが施されていないものと、図3-4に一例を示すように、 16枚の内の部もしくは全てにス

リット入りプリプレグを用いたもののインサート材を成形した表3 21'、本章における各イ

ンサート材の名称およびスリット入りプリプレグおよびスリットの施されていないプリプレグの

枚数を示す。インサート材の名称は図3-4に示すように、スリット入りプリプレグが4枚、ス

100

35

100

100

90

80

リットなしプリプレグが 12枚の場合、 S4-N 12と称することとした。なおインサート材の

流動の様子を確認するナ・め、部のインサート材では、成形前の積層プリプレグ16枚の内、 8

枚目と9枚目の層問の全面に予め白色のスプレー塗料(ソフト99=ーポレーション製、商品名

ソフト99ぺイントボデーヘンホワイトプラサフ)を塗布した
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図3 3 ハイプリッド射出成形機(佐藤鉄工所製)

図3-4

Slitted prepreg:4・ply

S4.N12

インサート材の積層構成の例(S4

Non、S1壮ted prepreg:12・PI

インサート材

名称

0

SO-N16

SI-N15

S4-N12

S8-N8

S16 NO

表3 2

Total:16・ply

スリツト入り

プリプレグ枚数

インサート材名称と積層構成

スリット入り

プリプレグの割合

N12)

スリットなし

プリプレグ枚数

0%

6.3%

25%

50%

100%
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4
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本章におけるハイプリッド射出成形の概略図を図3-5に示す。インサート材を加熱ヒーター

(LE IBROCK製、製品名;コンタクトヒーター TH 5)を用いてあらかじめ、インサ

ート材の成形温度と同じ200でまで加熱溶融させて、金型温度80゜C に設定したハイブリッド

射出成形用の金型内に設置し、型締めによりプレスした後、金型下部から射出成形を行うことで、

リプ構造を有するハイブリッド射出成形品を得た。この時の成形条件として、型締圧力;25M

P O、射出成形シリンダ温度:200゜C、射出圧力:124MP O、射出速度:60mm/ S と

したなお、スリット入りプリプレグを積層し六インサート材を用いる場合は、スリット入りプ

リプレグがりブ側になるように金型内に配置した。また射出工程を行わず、ハイプリッド射出成

形用の金型で型締めによるプレス成形のみを行うことで、インサート材の一部がりブ部に入り込

んガ成形品も作製し六これは、ハイブリッド射出成形品においてインサート材部分ガけを抽出

した成形品に相当司、る以下、成形したりブは、図3-6に示すように、 R ib -DやR ib

Eなどと称することとし、りプ長手方向に対するプリプレグ最外層の繊維およびスリットの角度

を、それぞれ繊維相対角度およびスリット相対角度と定義する。また表3-3に本章で成形した

ハイブリッド射出成形品におけるR ib D、 R ib E、 R ib Fのりブ高さ、繊維相対角

度およびスリット相対負度を示す。

インサート材

図3-5 本章におけるハイブリッド射出成形の概略図

リブ部
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Rib-E

リブ

ハイブリッド射出成形品のりブ構造および繊維相対角度6

^

R山一G

織粧方向
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、ー
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表3

織粧相対角度
^^

3 リブ高さおよび繊維相対角度・スリット相対角度

リブ位置

Rib-D Rib-E

40 40

9034

79 45

リブ高さ[mm]

繊維相対角度[゜]

スリット相対角度[゜]

_、_1

繊維方向

3.2.3 リブ引張試験とインサート材引張武験

ハイブリッド射出成形品のりブ部分を、図3 -7に示すように35mm (X方向)× 15mm

(Y方向)の寸法でT 字形状に切り出し、引張試験を行うことでりプ根元の接合強度を評価した。

以後、このT 字形状の試験片を用いた引張試験を、りブ引張試験と称する試験片はR ib-D、

R ib E、 R ib Fからそれぞれ2~3 本ずつ切り出した図3 71'下すように、試験片

入



の表面にはアルミニウム製のタブをエポキシ系接着剤によって接着し、固定冶具を用いて万能精

密試験機(1n . tr o n製、製品名:万能試験機5 556)を用いて、引張変位速度を1.0

mm/m inとしてりブ引張試験を実施した。

試験片

35 mm

ハイブリッド射出成形における射出工程を行わず、インサート材のプレス成形のみを行った成

形品より、図3-8に示すように15mm幅X150mm長に切り出し、インサート材の引張試

験片とした試験片の両端には、アルミニウム製のタブをエポキシ系接着剤により接着し、万能

精密試験機(島津製作所製、製品名:オートグラフAG-10okN)を用い、引張変位速度を

1. omm/m inとして、引張試験をhつた。以後、このインサート材の引張試験を、インサ

ート材引張試験と称する

固定治具

15mm

図3 7 T字引張試験片および引張試験の模式図

試験片

j Y
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ハイプリッド射出成形品のインサート材の部がりブ部へ流入している量は、図3-9に示す

ように試験片のインサート材と射出部の界面の高さの平均をりプ入り込み高さと定義して求めた

このりブ入り込み高さは画像処理ソフトウェアを用いて、インサート材がりプに入り込んでいる

面積を測定し、測定幅で除すことで算出した。またハイブリッド射出成形品におけるインサート

材と射出部の界面部分は、 X 線CT装置の種である高分解能3DX線顕微鏡(りガク製、製品

名: Na n 03DX)を用いて観察し六

●三竺D

図3

10omm

150mm

8 インサート材引張試験片の模式図

曳

図3

^

9 インサート材のりブ入り込み高さ
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3.3 結果と考察

3.3.1 リプ入り込み高さに対するスリット入りプリプレグの割合の影響

スリット入りプリプレグの積層枚数が0枚であるSO N16および積層枚数の全てがスリッ

ト入りプリプレグであるS16-N0をインサート材に用いたハイブリッド射出成形品およびそ

のりブ部の外観写真を図3-10に示す。 SO-N16では、りプ部へのインサート材の入り込

みはほとんど見られなかったが、 S16-N0を用いた場合は、インサート材の部がりプ部へ

入り込み、界面は波打っているような形状となった

50mm

スリット入りプリプレグの割合が異なるインサート材を用いた成形品において、りプの位置や

スリットの方向を考慮せず、スリット入りプリプレグの割合とハイプリッド射出成形品のすべて

のりブのりブ入り込み高さの平均値の関係を図3-11に示すスリット入りプリプレグの割合

が多いほどりブ入り込み高さが高くなった。スリット入りプリプレグの割合が増やすことでイン

サート材の流動性が高くなり、インサート材からりブ部への入り込み量が多くなったと考えられ
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図3-12に示すようにりブ長手方向に対するプリプレグ最外層の纎維相対角度が共に34

であり、スリット相対角度が79゜であるR ib -Dおよびスリット相対角度が 11 であるR

ib -Fを比較する。 R ib-Dと R ib -Fのスリット入りプリプレグの割合とりプ入り込み

高さの関係を図3-13に示t。スリット相対角度の大きいR ib-Dに比べて、スリット相対

角度が小さいRlb Fの方がりプ入り込み高さが高くなる傾向が見られた。図3 6のRib

図3-11

SO-N16

0
0 25 50 75

スリット入りフ゜りブレク'の割合

スリット入りプリプレグの割合とりブ入り込み高さの関係

S16

-DとR ib-Fの部分を拡大して模式的に表したものを図3-14に示すりプ長手方向とス

リットの方向が平行に近いほど(スリット相対角度が0゜に近いほど)、りブとスリットが近い距

100

[%1

雛にある区間がりブ長手方向に長くなり、繊維の流動性が高いりブ部が多くなったためりブ入り

込み高さが高くなったと考えられる
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リブ相対角度
大

,.'^、
^゛冒^^
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'リ Rib・FRib・ERlb・D

リブとスリットが近い距離にある区間

3.3.2 引張急ミ^果

スリット入りプリプレグの割合が異なるインサート材を用いた際のハイブリッド射出成形品の

リブ引張試験結果を図3-15に示す。りプ入り込み高さが7. omm程度になるまでは、りブ

入り込み高さが高い試験片ほど、りブ根本の接合強度は高くなるが、りブ入り込み高さが7.0

mm 以上では接合強度に差が見られなかった。しかしながら接合強度が26MP.以上の試験片

11 個の内9個の試験片が、図3 16に示すように射出材部分で破壊したこれはインサート

材と射出部の界面の接合強度が射出部の樹脂強度より高くなうたため、射出部で破壊が生じたと

考えられる。

リブ相対角度

図3
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Rib DおよびRib Fの拡大模式図

2

0

0 0

0 0

SO-N16
SI-N15
S4-N120

S8-N8
ム S16-NO

0
5 10

リブ入り込み高さ[mm]

ブ引張試験結果(りブ入り込み高さとりプ根本接合強度の関係)図3

冨ム

買

15

0

冥[
"
ユ
三
瞥
額
如
巡



図3

スリット入りプリプレグの御1合が25%であるS4-N 12をインサート材に用いたハイブリ

ツド射出成形品のR ib-Eの根元部を図3-17のように切り出し、インサート材と射出部の

界面部分を高分解能3DX線顕微鏡(X線CT)により観察した結果を図3-18に示す。図3

18 (a)のりブ入り込み高さは2.6mmであり、図3-18 化)のりプ入り込み高さは

5.3mmであった図3 18 (a)のようにりブ入り込み高さが低い試験片はインサート材

と射出部の界面付近の繊維がりブ深さ方向と直交平面方向に配向しているのに対し、図3-18

(b)のようにりブ入り込み高さが高い試験片はインサート材と射出部の界面付近の繊維がりブ

深さ方向1'配向してい六りプ入り込み高さが高くなるほど、界面付近の繊維がりプ深さ方向に

配向したため、界面と射出部の界面の接合強度が高くなったと考えられるつまり、インサート

材をりブに入り込ませることによって高い接合強度を得ることが可能であるこの手法では、界

面付近のインサート材の繊維をりブ深さ方向に配向させるだけの高さがあれば十分であるナめ、

本章の条件では、図3-15に示したようにりプ入り込み高さは7mm程度確保すれぱ十分であ

り、これを実現するためには、図3 11 に示したようにスリット入りプリプレグの割合が5

0%以上必、要となることがわかる
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引張試験
での破断部

リブ引張試験における射出材部分での破断



図3-17

'墨

X線CT用の試験片

X線CT用の試験片切り出し位置

3mm

L竺L

図3 18 X線CT観察結果

(a)りブ入り込み高さ 2.6mmのサンプル

(b)りブ入り込み高さ5.3mmのサンプル



スリツト入りプリプレグの割合が0%、 5000、 1000。のインサート材を用いて、射出工程

なしでハイプリッド射出成形用金型によるプレス成形のみを行った際のインサート材引張試験結

果とスリツト入りプリプレグの割合が0%、 6,300、 2 5%、 50%、 100%のインサート

材を用いたハイブリッド成形品のりプ引張試験結果を合わせて図3-19に示す。インサート材

の引張強度は、スリット入りプリプレグの割合が0%と50%の試験片では大きな差はなかった、

100%の試験片では大きく強度が低下したりプ引張試験から求めた接合強度においては、ス

リツト入りプリプレグの割合が50%までは、スリット入りプリプレグの割合が多いほど強度が

高くなった。以上より、スリット入りプリプレグの割合が500。であるS8-N8は、スリット

入りプリプレグの高い流動性によりりプ部への入り込み高さが高くなり、高い接合強度を示すも

のの、インサート材の引張強度は、スリットがない材料と同等であり、本章の条件内では、最適

なスリツト入りプリプレグの割合を有していることを見出したっまり、りブ根兀部強度とイン

サート材強度を考慰し、りブへのインサート材の流入量を支配するスリント入りプリプレグの割

合を選択する必要があることがわかる

30
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3.4

本章では、スリット積眉式スタンパブルシートのスリットを施したプリプレグの枚数の割合が

結言

異なる材料をインサート材に用いてハイブリッド射出成形を行い、ハイブリッド射出成形品のイ

ンサート材の引張試験とりブ部をT字形状に加工Lた試験片を用いたりプ根元部の接合強度評価

を行った。スリットを施したプリプレグの割合がその破壊機構に及ぼす影を評価した結果、以

下の知見が得られた。

・スリット入りプリプレグの積層枚数の割合が多いほどりブ入り込み高さが高くなった

・ハイブリッド射出成形において、りブ長手方向とプリプレグ最外層のスリットの方向が平行

に近い箇所で、インサート材の一部がりブ部へ多く流入した。

リブ入り込み高さが7

で繊維がりブ深さ方向に配向し、接合強度が高くなった。

・スリット入りプリプレグの割合が50%である S8-N8は、スリット入りプリプレグの高

い流動性によりりブ部への入り込み高さが高く、高い接合強度を示すものの、インサート材の

引張強度は、スリットがない材料と同等であり、本実験の条件内では、最適なスリット入りプ

Omm程度になるまでは、りプ入り込み高さが高くなるほど、界面

リプレグの割合を有していた。



第4章ハイブリッド射出成形における成形条件が界面接着性に及ぽす影

4.1 緒言

3章ではインサート材にスリット積層式スタンパプルシートを用いてハイプリッド射出成形を

行い、インサート材と射出樹脂の接合強度を評価した。ここではインサート材に、より流動性の

高い材料を用いることで、りブ部の根本にインサート材を入り込ませると、インサート部と射出

樹脂の接合強度が向上することを見出したしかしながらりブ部根本へのインサート材の入り込

み量が一定以下の場合は図4-1(0)のようにインサート材と射出樹脂の界面付近で破断が生

じたが、入り込み量が一定以上の場合は、図4-1(b)のように射出樹脂部での破壊が起こり、

インサート部と射出樹脂の界面の接着性が評価できない問題も生じていた。また図4 1 C

のように界面付近で破壊が起こっていても、インサート部の入り込み形状によっては、破断面の

一部のみが界面で、ほとんどの破断部が樹脂部での破壊であり、部材としての強度は見積もれる

ものの、純粋な界面強度の測定・算出には至っていない

一方で、第1章の序論での述べ六通り、成形条件も界面接着性には大きく影を及ぼすことが

知られている。 C O ".1 1 a ら[40]、 A u t r . k o e t x e a ら[41】、 c o n d 0 1 ら[4幻は、

ハイブリッド射出成形ではなく、プリフォームと射出を別々の工程で行う従来のインサート射出

成形によるインサート材と射出樹脂との界面接着性を調査している Care 110 ら、 AⅡ,

re koe t xe0 ら、 C . nda 1 らは、いずれも射出樹脂の温度や金型温度、保圧などの射

出成形条件の界面接着強度への影を明らかにし、実際の界面成形時の現象に関しては、 CAE

解析を用いて予測を試みているなお用いる材料に関しては、 cot.11a らはインサート材

および射出樹脂は共にポリオレフィン系エラストマー樹脂(TP0樹脂)を、 AUTrekoe

txea らはインサート材にPP纎維強化PP樹脂、射出樹脂にPP樹脂を、またCanda 1 ら

インサート材および射出樹脂1-PPおよび加硫エラストマー樹脂を用いている加えて大石ら

[43]は連続繊維のガラス繊維強化ポリアミド6樹脂をインサート材として、短繊維のガラス繊維

強化ポリアミド樹脂を射出するハイブリッド射出成形を行っている。大石らはインサート材の加
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熱の影および射出樹脂の温度の観点からその界面接着性を、本研究の第2章での評価手法同様

に引張試験にて評価している。しかしこれらの報告ではインサート材の強化繊維にはPP繊維や

ガラス繊維を用いているが、炭素繊維(CF)はこれらの強化繊維と比較して高い熱イ云性を有

するために成形温度の影響をより受けやすく、 CFRTPのハイブリッド射出成形における界面

接着性の向上のためには、より成形条件が重要になると考える。

従って上記の先行研究を鑑みて、本章で取り組む課題は以下の3点とする。

・インサート材が熱伝率の高い炭素繊維によウて強化されているものを用いた場合において、

優れた界面接着性が発現する成形条件を把握する

・ハイブリッド射出成形おける各成形条件が接着性に及ぽす影響を、界面形成時の状態を実測

して考察する

界面の接着性を評価するより定性の高い手法を確立する

引張試験
.ーーーー、での破断部

図4-1 リブ部引張試験における破断部の模式図

(a)インサート材の入り込み量が少なく、界面部で破断している場合

(b)インサート材の入り込み量が多く、樹脂部で破断している場合

(C)インサート材の入り込みが少ないが、ほとんどが樹脂部で破断している場合

一



本章では、インサート材にCF強化PP樹脂を用いて、ハイプリッド射出成形における射出成

形条件、およびインサート材の加熱条件が界面接着性に及ぽす影響について検証した。また加え

て、ハイブリッド射出成形を行う金型内に温度センサーおよび圧カセンサーを取り付け、成形条

件を変更した際の界面温度や金型内の圧力を実測して、界面接着性への影響を直接的に考察した。

更には、ハイブリッド射出成形におけるプレスエ程によるインサート材の形状変化がない状態を

模擬的に作り出し、界面をせん断力により剥離させることでその界面接着性を定量化することを

検証した。

4.2 実験方法

4.2.1 ハイプリッド射出成形方法

ハイブリッド射出成形機として、図4-2に示す昇降式IRヒーターを付属した最大型締め力

78kNの東洋機械金属(株)製の全電動竪型成形機ET-80HR2を使用した。1R ヒーター

としては、ヘレウス(株)製の短波長赤外線加熱ヒーター 1R MA550/220 (最大エネル

ギー波長1.5μm)を用い六上下対の金型の下金型キャビティー内にインサート材を配置

した後、 1Rヒーターにて下金型内キャビテ¥一内のインサート材を加熱して樹脂を溶融させ、

IRヒーターを取り除いて、型締めの後、金型内に溶融樹脂を供給してハイブリッド射出成形品

を得たなおIRヒーターによるインサート材の加熱終了から型締めまでの時間は20秒である

25mm幅X20omm長X2. omm厚の金型キャビティーに対し、半分の厚み、すなわち2

5mm幅X 20omm長X I. omm厚の=菱ケミカノレ(株)製のCF/PPスタンハブノレシー

トTRR IOP35 (不連続繊維、マット状ランダム繊維配向、繊維長25mm、繊維体積含有

率35V0 100)をインサート材として金型内1'配置させ、残りの 1. omm厚分のキャビティ

ーに日本ポリプロ(株)製のノバテックPP MA04Aを射出して、 25mm幅X 20omm

長X2. omm厚のハイブリッド射出成形品を得た。産業的に行われているハイブリッド射出成

形では、型締めによりインサート材を賦型するが、本章のハイブリッド射出成形では、インサー

ト部と射出部の界面の位置を明確する目的で、インサート材をキャビティー内部に配置し、型締
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めによるプレス圧がインサート材に作用しない条件で行った。この時の成形条件を表4-1に示

す。標準の射出条件(成形条件"STD")を、シリンダー温度:240゜C、金型温度; 70で、

保圧:30Mp a、射出速度:10 omm/ S として、ここでは IRヒーターによるインサート

材の加熱は行わず、シリンダー温度:220~280て、金型温度:40~90゜C、保圧:10

~50MPO、射出速度:50~20omm/.の範囲で各パラメーターを変更させて、その各

条件パラメーターの影響を調査した。なお保圧保持時間はいずれも5秒、冷却時間はいずれも3

0秒とした。またインサート材の加熱条件として、加熱なし、 150゜C加熱、 230゜C加熱、 2

70C加熱の4条件でも評価用ハイブリッド射出成形品を作製した図4-3にインサート材の

IRヒーター加熱時の温度プロファイルを示す。ここではインサート材を下金型のキャビティー

内に配置した状態で、インサート材の加熱面に熱電対を取り付け、 1Rヒーターにて30秒、 6

0秒、90秒問加熱したこの時のインサート材表面の最大温度はそれぞれで150゜C、230て、

270であった IRヒーターでの加熱終了後におけるインサート材の放冷時の温度履歴も記録

しているが、熱電対の噛み込みを防ぐため、型締めは行わずに温度計測を行った。

1^

、______^

( a ) ( b )

図4-2 ハイブリッド射出成形機(東洋機械金属(株)製 ET-80HR2)

(a) 1 Rヒーターおよび下金型

(b)射出成形ユニット

'

^

.
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41-本章ではインサート材と射出樹脂の界面温度および金型内圧力を測定するために、図4
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として、 50mS間隔で金型内の温度および圧力を測定した。なおこの温度測定では測定温度範

囲100 ~ 300ての赤外線放射温度計を使用した。本章では射出材料にポリオレフィン系樹

脂であるPPを使用しており、溶融したPPは赤外線を透過するため[141、赤外線放射温度計で

温度を計測している位置は黒色であるインサート材の表面、すなわちインサート材と射出樹脂の

界面となる(図4-5)。接触式温度計による測定温度との対比から、赤外線放射温度計によるイ

ンサート材表面温度測定時の放射率は0.91とした
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界面温度を測定

赤外線温度センサーによる温度測定位置の模式図5

射出樹脂(PP)
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4.2.3 界面接着性評価

作製したハイブリッド射出成形品より、図4-6に示す位置から湿式のダイヤモンドカッター

を用いて6.3mm幅X25mm長X2mm厚の試験片を切り出したこの試験片切り出し位置

は、金型内に配置したセンサーにてハイブリッド射出成形品の界面温度および金型内圧力を計測

している位置に相当している。同条件にて成形した2つのハイブリッド射出成形品から試験片を

2つずつ切り出し、各条件における試験片数は4とした。切り出した試験片はASTM D234

4に従い、インストロン製の万能試験機5565を用いてショートビームの3点曲げ試験を行う

た。 50O Nの口ードセノレを用い、試験速度1,27mm/m in、支点間距離8mmとした。

この時、試験片のインサート材が圧子側に、射出材が支点側になるようにして試験を行った。試

験時の荷重・変位曲線1一おいて、荷重が低下した点を破断荷重Pmとして、下記式(4-1)より

せん断強度.'を算出し、これを界面せん断強度(接着強度)とした。なお、下記式(4-1)に

おいては、 3点曲げ試験における中立軸は試験片の厚み方向における中間点にあるものとしてい

る。実際は、インサート材と射出材の剛性が異なるため、中立軸は厚み方向における中間点より

も若干剛性の高いインサート材倶1にズレるが、そのズレはほぼ無視できる程度である六め、近似

的に下記式(4-1)によりせん断強度を算出できるものとした。

・・←)'
τι

t .:せん断強度(MP O)1

Pm :破断荷重(N)

bhユ

b:試験片の幅 mm)

h :試験片の厚み(mm)

t:インサート材の厚み(mm

... 式(4-1)



20ohlm

6.3mm

図4-6

4.2.4 熱重量分析(TGA)の測定

射出成形時のシリンダー温度上昇による樹脂の熱分解の影響調べるため、射出前のぺレット状

態のPP樹脂の熱重量減少率を島津製作所(株)製の示差熱・熱重量同時測定装置DTG 50

Hを用いて測定した測定条件として、空気雰囲気下、昇温速度10゜C/分で測定した

試験片

赤外線温度センサーによる温度測定位置の模式図の模式図

0

"
^

6.3mm

25mm

^

4.2.5 断面顕微鏡観察

インサート材加熱時におけるインサート材と射出材の界面状態を考察するため、断面観察を行

つた。作製したハイブリッド射出成形品をメタクリレート樹脂((株)マルトー製、テクノビット

4004)に包埋し、鏡面研磨後、キーエンス製のデジタルマイクロスコープVHX 5000

を用いて倍率150倍でインサート材と射出樹脂の界面を観察した

25mm

゛

4.3 結果と考察

4.3.1 ショートビーム3点曲げ試験による界面せん断強度の評価

図7に成形条件"STD"にて作製したハイプリッド射出成形品より切り出した試験片のショ

ートビーム3点曲げ試験で得られた荷重・変位曲線図を示す。変位0.35mmで曲線の傾きの

変曲点がみられた。これはハイブリッド射出成形品におけるインサート材と射出樹脂の線膨張係

数の違いから生じた試験片の反りに起因するものである CFを含有するインサート材は低線膨

N
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一
一

一
一

一
一

一
一
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張特性を有するがPP単体からなる射出樹脂はインサート材と比較して成形後の収縮も大きいた

め、ハイブリッド射出成形品は図4-8に示すように、インサート材側が凸になる向きに反りが

生じたと考える本章のショートビーム3点曲げ試験ではインサート材側を圧子側として試験を

行っているため、試験初期ではこの反りを矯正する方向に荷重を加えており、比較的低荷重で変

形が生じる。試験片の反りが矯正された後は試験片本来の剛性が効いてくるため、この荷重・変

位曲線図における傾きの変化を生じさせている。

この試験では247Nで荷重が低下したため、その後試験を終了した。この荷重の低下はイン

サート材と射出樹脂の界面剥雛によるものであった。図4-9に試験前後の試験片の写真を示す。

この写真は射出樹脂側を上にして撮影したものであるが、目視でも界面で剥離が生じていること

が分かるいずれの成形条件にて作製した試験片においても、荷重の低下点では界面剥離が生じ

た以上より、ショートビーム3点曲げ試験によるせん断強度の測定で、界面接着性の評価が可

能であるーとを確認した

3α)

250

2α)

150

1α)

50

0

....

0 02 0,4 0.6 08

変位(mm)

7 荷重変位曲線図4

1

(
Z
)
圖
揮



IJ"" 50 M I0 帥"100仙叫伽岫150岫剛,

図4-8 ハイブリッド射出成形品の反りの様子

0 20
Ⅱ如

4.3.2 界面温度およぴ金型内圧力測定結果

図4-10に成形条件"STD"にてハイブリッド射出成形品を作製した際の温度・圧力測定

結果を示す。ここでは金型の型締めが計測開始のトリガーとな0ており、型締めのおよそ4.2

秒後に射出樹脂が金型内に注入されたことがわかるまた射出成形機のシリンダー温度は24

0゜Cに設定しているが、シリンダーから放流された樹脂の温度を熱電対にて測定したところ、 2

47゜Cであったこれは射出時にシリンダー内のせん断力により生じた摩擦によって樹脂が発熱

(せん断発熱)したため、シリンダー温度よりも樹脂温度が高温になったものである。実際はシ

リンダーノズルから射出された樹脂は金型のゲート・スプール・ランナーを通過する際もせん断

発熱が生じるため、キャビティーに注入される際の樹"凱且度は更に高温になっていると考えられ
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る。そして赤外線放射温度計にて計測されたインサート材表面温度の最大値は227゜Cであうた。

これは金型内に注入された溶融樹脂からの伝熱によりインサート材表面が加熱されたことによっ

て温度が上昇したものである本章ではこの温度をインサート材と射出樹脂の界面温度とした

また金型内圧力に関して、金型内への樹脂の充填直後に射出圧により圧力が上昇し、その最大値

は27.7MP0であったその後樹脂の冷却収縮により金型内圧力が低下していくが、設定3

OMpaの保圧にようて、およそ25Mpaの圧力が金型内で保持されていることがわかる。保

圧保持時間は5秒に設定していたが、実際は3秒程度しか圧力が保持されておらず、この原因は

スプールおよびランナー部分の樹脂が冷却により固化したため、シリンダー内の樹脂からの圧力

が伝わらなくなったためであり、これにより徐々に金型内圧力が低下していることがわかる
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4.3.3 シリンダー温度の影

図4-11にはシリンダー温度を 2 20て、 240て、 2 6 0゜C、 280゜Cとした際(成形条

件: L TO、 TSD、 H T C、 H2 T C)の、金型内センサーにより計測したインサート材

と射出樹脂の界面温度および金型内圧力を示す。この時のシリンダーノズルから射出される樹脂

の熱電対による実測温度は、それぞれ228て、 24 7゜C、 267て、 28 5゜Cであった図4

11より、シリンダー温度の上昇に伴い界面の最大温度の上昇も確認され、最大温度はそれぞ

れ216て、 227て、 240て、 255゜Cであった金型内への樹脂充填直後の射出圧による

金型内圧力の最大値には違いはみられなかったが、シリンダー温度が260ておよび280での

場合は、樹脂温度が高い分、スプールおよびランナー樹脂が固化するまでの冷却時問が長くなっ

たため、保圧保持終了までの5秒問金型内の圧力も保持されていることがわかった。

これらの成形条件にて得られた試験片の界面せん断強度の評価結果を図4-12に不す。なお

シリンダー温度220゜Cの場合、成形直後はインサート材と射出樹脂は接着していたが、ダイヤ

モンドカッターにて評価用試験片を切り出す際に界面が剥雛したため、界面せん断強度の評価は

行わなかうた。ここではシリンダー温度の上昇に伴い、界面せん断強度の向上が確認された。こ

の結果C a r e 1 1 a ら[41】、 Au r r o k o o t x o 0 ら[421、 c a n d a 1 ら[4幻、大石ら1441

の研究報告結果とも一致する。

シリンダー温度の上昇により界面せん断強度の向上は確認されが、加熱による樹脂の熱分解の

挙動を確認するため、 PP樹脂ぺレットの熱重量減少率(TGA)を測定した。その熱重量減少

率曲線を図4-13に示す PP樹脂は250゜C以上の高温では徐々に熱分解による重量減少が

観測され、 260゜Cは2.1 、 280ででは8.0%の重量減少が確認された。実際の射出成

形での樹脂の加熱では、酸素の影や加熱時間も異なるものの、シリンダー温度260で以上で

はPP樹脂の熱分解の懸念があるため、接着性の観点からは射出樹脂の温度上昇が効果的ではあ

るが、成形品の用途・用法に応じて温度を選択する必要があると考える。
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4.3.4 保圧の影響

シリンダー温度の上昇により界面せん断強度の向上は確認されたが、シリンダー温度の上昇は

界面温度および金型内圧力の双方に影響を及ぼしていたそこで界面温度と金型内圧力が界面せ

ん断強度に及ぼす影を分離して考察する目的で、保圧の影を確認した。図4-14に保圧を

10MP O、 30Mp a、 50Mp a とした際(成形条件: L ・ p h、 STD、 H-p h)の温

度・圧力測定プロファイルを、図4-15には保圧の影響による界面せん断強度測定結果を示す。

保圧を変更することによる界面の最大温度への影響はなかうたが、保圧50Mpaの場合のみ、

僅かながら冷却速度の低下が確認された。これは保圧によるシリンダー樹脂からの熱供給があっ

たためと推察される。金型内圧力に関しては、保圧10Mpaと30MFaの場合では、金型内

の最大圧力に有意差は確認されなかうた。これは保圧ではなく射出圧が金型内の最大圧力値への

支配的要因となっているためであるしかし、保圧10Mpaの場合は射出樹脂の充填後1秒程

度で金型内圧力5MP.程度まで急激な低下が確認され、保圧による圧力保持は5MP.程度で

あることが分かうた。方保圧50Mpaの場合は、射出から保圧切り替え後も金型内圧力の上

昇が確認され、最終的に42Mpa程度まで金型内圧力は上昇した。この様に保圧の変更により、

界面温度への影響は最小限にとどめながら大きく金型内圧力は変動させたが、界面せん断強度へ

の明確な影響は確認されなかった Ca"e11a らの研究結果[41】では、保圧の上昇により接

着強度の向上も確認されているが、本章の実験では低保圧の条件でも、射出圧によって接着には

十分な圧力がかかっていたためと考えられる
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4.3.5 金型温度の影響

金型温度を40゜C、 7 0て、 90でとした際(成形条件: L ・ Tm、 S TD、 H ・ Tm)の温

度・圧力測定プロファイルを図4-16に、これら金型温度の影による界面せん断強度測定結

果を図4-17に示す。金型温度の上昇により界面温度の最大値はそれぞれ226゜C、227゜C、

227゜Cとほとんど変化は見られなかったが、冷却速度はわずかながら低下することがわかる
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また冷却速度の低下により、樹脂の冷却収縮速度も低下したために、金型内圧力においても保圧

による圧力保持時問も長くなることがわかうた。しかし界面せん断強度の差はほとんど確認され

ず、金型温度が界面せん断強度に及ぽす影は小さいことが示唆された

なお金型温度の上昇により界面せん断強度のバラつきが低下する傾向がみられた。成形時の射

出樹脂の冷却収縮によりハイプリッド射出成形品の界面に応力が生じるが、この応力を緩和する

ために図8に示すように成形品には反りが生じる。射出直後から脱型までの冷却時には金型によ

り成形品が拘束されているため、反ることによる応力緩和ができず、界面に残留応力が生じる

界面接着性は少なからず界面の残留応力による影も受けると考えられるが、ここではイ金型温

度が高い状態で脱型することにより、ハイプリッド射出成形品の界面に生じる残留応力が低減し

たことで、接着性のバラつきが低下したためと考える。しかしながら金型温度が高いと、成形の

反りも大きくなる傾向があるため注意が必要である



40

30

20

10

0

150

1^

0 1

図4

ユ 3 4 5 6 7 念 9 10 11 12 13 14 15

時間(秒)

温度・圧カプロフィール金型温度の影16

H・Tm (90゜C
^ STD【70゜の

L・Tm {40゜C}

20

5

4.3.6 射出速度の影

射出速度を50 S、 10 o mm s、 20 omm S とした際(成形条件: L R i、王ntn

STD、 H ・ R D の温度・圧カプロファイルを図4-18に不すここでは型締めの瞬間を0

秒として計測を開始としており、射出速度が速いほど金型内に樹脂が注入される時問も早いため、

温度・圧力のプロファイルの立ち上がりも早い。また射出速度が速いほど界面の最高温度船よび
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射出圧による金型内の最高圧力は高いことがわかった。圧力に関しては高速で金型内に樹脂が注

入されることは、すなわち高圧で樹脂が注入されることと同じであり、射出速度の増加1'伴い射

出圧も増加したため、金型内圧力の最大値も増加したと考えるまた射出速度が高速であるほど、

射出樹脂にかかるせん断力も増加するため、せん断発熱により金型内に流入する樹脂の温度が上

がり、その結果、界面温度も上昇したと推察される。また図4-19には射出速度による界面せ

ん断強度への影響を示す。射出速度の上昇に伴い、界面せん断強度も向上することが分かった。

上述の通り、金型内圧力よりもインサート材と射出材の界面温度の方が界面せん断強度に影を

及ぽすことから、ここでは高速で射出することによりせん断発熱で樹脂温度が上昇し、それに伴

い界面温度も上昇したことが界面せん断強度の向上に繋がったと考える

図4 18 温度・圧カプロフィーノレ
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4.3.フインサート材加熱の影響

続いてインサート材の加熱条件を変更した際(成形条件: STD、 150 I R、 230 IR、

270IR)の温度・圧カプロファイルを図4-20に、インサート材加熱による界面せん断強

度の影を図4-21に示す。また IRヒーターによる加熱前後のインサート材の写真を図4-

22に示すが、強化纎維のCFが不連続でマット状であるインサート材を加熱すると、樹脂が溶

融し、 CFの残留応力によってスプリングバックと呼ぱれる基材の膨張が生じたそのためイン

サート材と射出樹脂の界面位置も加熱前のインサート材厚みからは特定できないと考え、ショー

トビーム3点曲げ試験後の試験片より剥離したインサート材部分を取り出L、その厚みを測定す

ることで、界面位置を特定し、界面せん断強度を4.2.3項に記載の式(4-1)より算出し

たなお成形前およびショートビーム3点曲げ試験後のインサート材の厚みを表5-2に記載す

るインサート材の加熱時間が長いほどスプリリングバック量も大きくなる傾向であったが、 こ

の膨張を押し返す向きに射出樹脂は金型内に注入されるために、結果的にインサート材の膨張量

も少なく、また図4 23における射出圧による樹脂充填直後の金型内圧力も低下したと考える

一方で界面温度に関しては、インサート材加熱の影響はほとんど確認されなかった本章で用

いた金型内の赤外線放射温度計の測定範囲は100 ~ 300゜Cであるが、インサート材を加熱

しても、図4-20から読み取れる通り、型締め時(温度計測開始時)にはインサート材の表面

5

0

図4
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射出速度

界面せん断強度射出速度の影19
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温度は100て未満にな0ている。また IRヒーターによる加熱終了から型締めまでは20秒要

しており、図4-3の温度プロファイルからも加熱終了の20秒後の型締め時には、いずれも 1

00゜C以下までインサート材が冷却されていることが示唆されるすなわち射出樹脂を金型内に

注入する時点では、インサート材は100て未満まで冷却されており、界面温度には影を及ぽ

さなか0たためと考える。また産業的な観点からはハイブリッド射出成形においては型締めによ

リインサート材は賦型されるが、この時、 CFの高い熱イ云のために、より冷却が加速すると考

えられるインサート材の熱伝導率が高い場合、インサート加熱により界面温度を上昇させるた

めには、加熱終了から型締め・射出までの時間を短縮するなどの対策が必、要であることがわかう

た。

しかしながらインサート材を加熱することにより界面せん断強度の向上が確認された。いずれ

の場合も破壊の形態は界面剥雜であったが、加熱温度が高いほど、剥離の面積が小さい傾向にあ

つた。図4-23にIRヒーターでインサート材を加熱しない場合(成形条件: STD)および

加熱した場合(成形条件:150 I R、 2 30 I R、 2 7 0 I R)のハイブリッド射出成形品の

断面観察写真を示す。加熱しない場合に比べ、加熱した場合は界面の位置が乱れており、また加

熱温度が高いほど、その程度も大きいことが分かる。このことからIRヒーターでインサート材

表面が加熱されることにより、インサート材表面に凹凸が形成されたことによるアンカー効果に

ようて界面せん断強度が向上したと考えられ、また剥離の進展も抑制されて剥隣の面積も小さく

なったことが示唆され六なお界面せん断強度は230゜Cで加熱した場合が最大値を取り、 27

0゜Cで加熱すると若干低下したスプリングバック量は270てで加熱した際の方が大きく、ア、

ンカー効果による接着性向上も期待されたが、これはスプリングバックによる膨張分だけインサ

ト材表面のVfは低下し、アンカー効果に寄与するCFの量も低減したためと考えるまた加

74

えて、図4-13から明らかな通り、 270 CではPP樹脂が熱劣化したことにより、界面のP

P樹脂自体の強度が低下したためと考えることもできるなお4.3,3項におけるシリンダー

温度の上昇でも同様にPP樹脂自体の熱劣化は起きているが、シリンダー温度の上昇に伴い界面

せん断強度が上昇したことに関しては、 PP樹脂自体の強度低下の影よりも、界面温度の上昇



による接着性向上の影の方が大きかったためと考える。

図4 20 温度・圧カプロフィール
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4.3.8 界面温度と界面せん断強度の関係

図4-24には界面温度の最大値と界面せん断強度の関係を示す。インサート材を加熱した場

合を除くと、界面温度の最大値の上昇に伴い、界面せん断強度も向上していることが分かるま

た界面温度の上昇により、界面せん断強度を向上させるためには、ハイプリッド射出成形の成形

件としては、特にシリンダー温度を上昇させることが効果的であることが明らかになった。 C

r e 1 1 a ら141]、 Au r r e k o e t x e a ら[42]、 c a n d a 1 らf43]の研究報告でも射出

樹脂の温度上昇により接着強度の向上は報告されているが、射出樹脂温度の上昇が他の条件ハラ

メーターの影響に比べて特別効果的という考察はなされていない.この違いは、本章ではインサ

ート材が高い熱伝導性を有するCFを含有するため、射出樹脂の熱がより効果的にインサート材

の表面に伝わることに起因していると考える

一方でインサート材を加熱した場合、界面温度の上昇の効果を上回るほど高い界面せん断強度

を発現した過度なシリンダー温度の上昇は、図4 13からも示唆されるように樹脂の熱分解

の懸念があるため、ハイブリッド射出成形における界面接着性の向上には、インサート材の加熱

がもっとも有効な乎段の1つであると示唆される
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4.4 結言

ハイブリッド射出成形における成形条件がインサート材と射出材の界面接着性に及ぼす影に

ついて調査した。結果、界面接着性の向上には、"1射出樹脂の温度上昇"、"2射出速度の上昇"、

"③インサート材加熱"が効果的であることが明らかになウた。本章では金型内にセンサーを取

り付け、インサート材と射出樹脂の接着時の界面の温度・圧力を計測した。計測結果より、"①射

出樹脂の温度上昇"、"②射出速度の上昇"による界面接着性の向上は、接着時の界面温度の上昇

が支配的に影響を及ぽしており、方で接着時の圧力は界面接着性への寄与は小さいことが明ら

かになったまた"3インサート材の加熱"による界面接着性の向上に関しては、射出時には既

に加熱されたインサート材の温度は下がっており、加熱の有無による界面温度の変化は見られな

かう六"3インサート材加熱"による界面接着性の向上は、加熱によりインサート材表面が荒れ

るーと1'よるアンカー効果で接着性が向上しているーとが示唆され六



第5章プリプレグ端材の射出成形用材料としてのりサイクル化

5.1 緒言

第2章では強度と流動性を両立するスリット積層式スタンハブルシートのスリットハターンを

提案したが、このスリット積層式スタンパブルシートはプリプレグの繊維方向が擬似等方になる

ように積層したものである。疑似等方積屑の場合、例えぼ第2章と同様に[0/45/90/

45]S.という積層構成をとると、準備するプリプレグの半数は図5-1のようにプリプレグを

繊維方向に対して45 方向に切り出す必要がある。切り出しパターンを工夫することで、多少の

歩留り改善はできるものの、少なからずプリプレグの端材は発生してしまう。第1章でも述べた

通り、熱可掬性樹脂は熱分解温度未満では熱的に可逆性を有しているため、 CFRTPにはりサ

イクル性が大いに期待されているガラス繊維により強化されたFRTPも含めると、 FRTP

を粉砕して軸押出機で混練することで射出成形用のへレットとしてりサイクルする手法が往来

研究にて検証されている[32-39】

切り出し

『分

図5-1 プリプレグの繊維45 方向切り出しと端材

端材



本章では、第2章で用いたCF/PPのプリプレグから生じた端材を原料として、二軸押出機に

よる混練によりぺレット化することで射出成形用の材料としてりサイクルすることを検討した

また加えて、第1章で述べた通り、押出機内での混練においてはスクリューの形状が繊維長およ

び分散性に大きく影を及ぼすため、 CF/PPプリプレグのりサイクルに好適なスクリュー構

成について検証した。更には、本章で作製したりサイクル材料の特性を明らかにする目的で、既

存の製法で作製されたバージン材料の繊維強化ぺレットとの比較を行った。

5.2 実験方法

5.2.1 材料

プリプレグの端材として、三菱ケミカル社製のCF/PPプリプレグ、 PPUD-31を用い

たこれは第2章で用いたプリプレグと同様の原料・製法で製造されているが、目付のみが異な

り、繊維目付が 7 5目/'、繊維体積含有率(v f)が31V 0 1%、厚みが 130μmmのプ

リプレグであるプリプレグの瑞材と共混練してV f調整用の非強化のPP樹脂としては、日本

ポリプロ製、商品名:ノバテックPP SA06GAを用いた。このPPの一般特性(カタログ

値)を表5-1に示す。比較のための既存の製法で作製されたバージン材料として、短繊維強化

および長繊維強化の材料を用いた短繍隹へレット(SFP)として、三菱ケミカル製、商品名

ハイロフィノレヘレット C PP IOA、 C PP 20A、 C-P P-30Aを用いた。そ

れぞれ繊維質量含有率が、 10w t o、 0、 30w t%であり、纎維体積含有率はそれ20wt

ぞれ5 V 0 1 %、 11 V 0 100、 1 7 V 0 100である以後、それぞれS F P-5、 S F P I

1、 S F P 17 と称する長繊維へレット(LFP)として、三菱ケミカル製、商品名:ハイ

ロフィノレペレット試作品 LFP-5、 LF P-11、 LFP-15 を用いた。それぞれ繊維質

量含有率が、10w t %、20w t%、 2 7W to0であり、繊維体積含有率はそれぞれ5 V 0 100、

11 V 0 1 %、 15 V 0 1%である。以後、これらは単にL F P 5、 LF P 11、 LF P

15と称するなお、原料の端材プリプレグおよぴ各へレット材料は同グレートの炭素纎維

80



菱ケミカノレ製、商品名:ハイロフィノレトウ

マトリックス樹脂はいずれもPP樹脂であり、その粘度もほぼ同じ1'なるように調整したものを

用いている

表5-1

項目

TR

MFR

密度

曲{
曲げ 率

応力引

弓 1す

引破断呼び歪

シャルビー衝値(23゜C)

HDT (0.45Mpa)

ロックウェル(Rスケール)

光沢

HAZE (1mm)

50S 15 L)を用いている。また各材料の

ノバテックPP SA06GAの一般特性

E 法 単位

宮/10rninJIS K7210:1999

JIS K7212:1999 /cm

Mpa
JIS K7171:1994

Gpa

Mpa

JIS K7161,7162:1994 Gpe

%

kJ/m2
゜C

MEGA la b)を用いて混練した。

5.2.2

プリプレグの端材は二軸押出機へ投入するために、オフィスシュレッダー(明光商会製、製品

2の二軸押出機(コペりオンネ土製、

名: MSシュレッダー)を用いて3mmxlommのサイズに裁断した。シュレッダーに掛ける

リサイクルペレットの作製

JIS K7111:1996

JIS K7191-1 2:1996

JIS K7202-2:2001

JIS Z 8741:1997

JIS K7136 ; 2000

際は、繊維方向を=ントロールせずに、裁断したなおプリプレグの端材を3mm幅の長尺の短

冊状に裁断した際は、定量的に二軸押出機に投入できなかったため、 3mmxlommのサイズ

を選択した。裁断されたプリプレグは同方向噛み込みの図5

値

60

0,90

45

1,フ

35

1.フ

100

3.0

100

100

90

80

製品名:40D Z SK 18

%
%



倉

圖

押出し混練においては、図5-3の(A)兆よび(B)に示す2パターンのスクリューエレメ

ント構成で比較検討を行ったスクリュー(A)は、押し出し機内のポリマーへのせん断応力を

相対的に低減させるフルフライトエレメントのみから構成され、スクリュー(B)はフルフライ

図5

トエレメントに加えて、ニーディングエレメントおよびミキシングエレメントを部分的に用いた

2

ものである。ニーディングエレメントは押出機内のポリマーへのせん断応力を増加させ、ミキシ

ングエレメントは流体の分散性を向上させる機能を有するスクリュー(A)、(B)共にスクリ

軸押出機

ユー直径Dは18mmで、スクリュー長さをしとした時のL Dは40である。スクリュー(A)

を用いる際は、混練履歴を最低限に抑えるために押出機の出口から20ommの位置にあるべン

トロより裁断したプリプレグを投入した方、スクリュー(B)を用いる際は、裁断したプリ

プレグはスクリューの根本に位置しているメインフィーダーより投入した。すなわち混練距離は

スクリュー長と同じ720mmである。押出機はスクリューに沿って10個の温度制御バレルを

有し、表5-2 (a)ー(b)に示すようにフィード位置から押出しダイに向けて 160゜C~2

00゜Cに設定し六なお押出しダイ位置に相当する最後のバレルは175゜Cに設定した。スクリ

ユー回転数は120rpmで、直径3mmの円形のダイよりストランドを押し出して、ウォータ

ーバスにて冷却固化させた後、このストランドを6mm長にカットしてぺレットとした。作製し

たへレットは80゜C雰囲気下で24時間乾燥させた以後、本章において作製したこのりサイク



ル材料をりサイクルペレットと称する。

^^^

、^^^

Bom

Condi廿on screw

表5 2

175

175

175

押出機のバレノレ温度

さらに、裁断したプリプレグと非強化のPP樹脂をコンハウンドして、繊維体積含有率(v f)

を低減させたりサイクル材料も作製した。この時の混練仕込み澀合比とV fの理論値を表5-3

1

160

160

160

に示す。なお、このV f を低減させた材料はスクリューAを用いて、非強化のPPはメインフィ

2
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Temperature ofbarrelzone
345678

ーダーから投入し、裁断したプリプレグはべントロから投入したこの時のバレル設定温度は表
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( C )とした。5 -2
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表5-3

Sample

A・31

B・31

A・25

A・18

A・12

A・5

混合比および理論Vf

入lixi11宮 ra廿0 (wei牙ht)

PolypropylenePrepreg

100

100

85

66

45

20

射出成形試験片の作製5.2.3

各種射出成形用のぺレット(りサイクルヘレットおよび比較用のバージン材のSFP、LFP

を原料として、東洋機械金属製の最大型締め力36kNのプラスチック射出成形機製品名: T

OY0全電動竪型成形機 ET-40V)を用いて、 I S O

多庭的ダンベル試験片を作製Lたこの時の射出成形機の成形条件は表5-4に示すなお、以

Fiber volume

丘action (V01%)

射出成形条件

後、この射出成形試験片やその評価結果についても、りサイクルヘレット、 SFP、 LFPと称

することがある

100

150

2.フ

25

200

80

50

12

12

表5

Screw rotation speed (即ln)
Injection pressure (八Ipa)
Back pressure (八Ipa)
Holdh1晉 Pre8Sure (N佃a)
Cyli11der temperature (゜C)
Mold tempereture (゜C)
Injection speed (mnl/S)
Hold血晉 t血e(S)
Coolirl t血e(S)
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0
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5
4
5
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3
5
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5.2.4 流動性評価

射出成形時の流動性は、図5-4に示すスハイラルフ官一金型を射出成形機に取り付けて、射

出成形を行い、その時の成形品の長さを流動長として評価したこの時の金型内の流路は、半径

6mmの半円状である射出成形機および射出条件は、 5.2.3項に記載の条件と同様にして

行った

5.2.5 繊維長測定

ペレットおよび射出成形後の試験片における繊維長は、下記手順で測定した。測定用の試料を

電気マッフル炉(ヤマト科学製、製品名:マッフル炉KDF S70)を用いて、 720てで加

熱して、試料中のマトリックス樹脂を焼き飛ばした繊維を含む残澄を水中に分散させ、無作為

に繊維を1000本を抽出し、光学顕微鏡(松電舎製、製品名;実体顕微鏡GRI040 65

S3)およびデジタル画像解析ソフト(HUL INKS製、製品名:シグマスキャンプロ5)を

用いて、繊維長を測定した。測定した纎維長をし、繊維数をNiとして、下記式(5-1)より

重量平均繊維長ιWを算出し、また下記式(5 2)より正規分布f rXノを作成したなお、

ここでσは測定した繊維長の標準偏差である

図5

.

.

4

.

スハイラノレフロー金型

.

.

.

ι,1、'
Σyiι一

Σ.viι

. 式(5-1)
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/(X)=

5.2.6 機械物性評価

機械物性の評価として、 3点曲げ試験、引張試験、ノッチ付きアイゾット衝撃試験を行った。

試験片としては、 5.2.3項に記載の射出成形試験片を用いた。 3点曲げ試験および引張試験

は、精密万能試験機(島津製作所製、商品名:オートグラフ AG-1 10okN)を用いて、

それぞれI S0 178:2 00 1、 1 S0 5 2 7:20 12に準拠して行ったいずれもク

ロスヘッドスピードはlmm/m inとした。ノッチ付きアイゾット衝撃試験は、エネルギー容

量5.5Jの振り子を付属したヨネクラMFG製の製品名:アイゾットテスターを用いて、 1S

0 180:1993に準拠して行った。 3点曲げ試験、引張試験、ノッチ付きアイゾット衝撃

試験は、いずれも試験数はn=10以上とし、それぞれその平均値を算出して評価結果とした。

なお引張試験後の試験片は、その破断面をFE SEM 田本電子製、製品名:ショットキー電

界放出形走査電子顕微鏡 JSM700IFD)を用いて観察した。

五〒
exp(

(ι(X)- Z,11)、

2d

. 式(5-2)

5.3 結果と考察

5.3.1 スクリュー構成の影響

リサイクル材料として作製したA-31およびB-31のりサイクルペレットの外観写真を図

5-5に示す。作製したこれらのへレットは形状が不安定であることがわかり、特にA 31は

樹脂に被覆されたCFがぺレットから飛び出しており、より不安定なものであった。これは実験

装置の都合上、押出機のダイスから押し出されたストランドがウォーターバスに浸かって冷却さ

れる前にスプリングバックすることにより、膨張してCFが露出したためである。工業的には水

中でダイよりストランドを押し出すことで改善可能であるが、今回作製したぺレット形状でも、

86



射出成形は可能であったため、本章の研究では、このへレット形状で評価を進めた。既存のSF

P製造方法としては、樹脂中に強化繊維を効果的に分散させるためにはそれ相当のせん断力を加

えながら混練,、る必要があるとされているが、りサイクルヘレットA-31では極めて低いせん

断力でも作製することができた。これは原料であるプリプレグ(端材)が既に十分に繊維中に樹

脂が含浸していたため、二軸押出機内での混練で更に含浸させる必要がなかったためであると考

えられる。この原料プリプレグを6枚積層して作製したコンポジットの断面観察写真を図5 6

に示すが、プリプレグの層内にはボイドはなく、含浸性が良好であることがわかる

'"Y
b'

ー」

原料プリプレグの6枚積層体コンポジットの断面観察写真

87
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A-31、 B-31のぺレットおよび射出成形試験片の繊維長分布を図5-フ、そして重量平

均繊維長LWと標準偏差σの値を表5-5に示す二ーディングェレメントおよびミキシングェ

レメントを有司、るスクリュー(B)を用いて作製したB-31よりも、フルフライトのみから構

成されるスクリュー(A)で作製したA-31の方が、より長い餅隹が残ってぃることがわかる

往来研究同様に、低せん断下で混練した方が、繊維の折損が抑制され、より長い繊維長を保持で

きたと考えるしかしながら、射出成形試験片では繊維長に大きな差がなかったこれは、りサ

イクルペレットA-31は形状がより不安定であったため、射出成形における計量工程に時間を

要してしまい、その問に、射出成形機のスクリューによって繊維が折損したと考えられる図5

8に、 A-31およびB-31の射出成形試験片の引張特性を示す。より繊維長が長いA 3

1の方がわずかに高い物性を示していることがわかるへレットの形状の不安定さは、ヘレット

の高い繊維含有率および長い繊維長に由来し、長い繊維はその分、ペレットからも飛び出しやす

くなる低せん断で混練す、ることにより、ヘレット中の纎維をより長い状態で残すことが可能で

あったが、高い機械物性を得るためには、射出成形後における繊維長をより長く残t必要がある

この射出成形後において長い繊維長を残すためには、ペレットの形状の安定化が重要であること

が明らかになった

070.5 1.51 2
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LW

σ

表5-5

(血宣D

(血血)

重平均繊維長LWおよび標準偏差σ

e11et

1248

0.629

A・31

血'ected s ecimen

0344

0.109

( b )

(a)強度、(b)弾性率

75

50

25

eⅡet

0.389

0.087

0

B・31

加'ected ecl^en

0.319

0.074

A・31

図5

B・31

( a )

A 31およびB

5.3.2 CF含有低減の影響

リサイクノレペレットA-5、 A-12、 A-18、 A-25、 A-31および既存の製法で作

製されたバージン材料(SFFおよびLFP)の写真を図5-9に示す。 A-5、 A-12、 A

18、A 25のりサイクルペレットは、裁断されたプリプレグに非強化のPP樹脂を加えて、

スクリューAを用いて混練することにより作製した。繊維含有率が低いほど、ヘレットの形状は

安定していることがわかる

8
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図5-10にはこれらのぺレットの重平均纎維長LWの値を示す。なお、 LFP中の繊継長

はすべてぺレット長と同じ6mmであるため、図中には記載していないりサイクルペレットの

繊維体積含有率が1800以下の場合において、特にぺレットの形状が安定していた。これは繊維

長が短いことにより、飛び出す繊維量も低減したためと考える。すわなち、非強化PP樹脂の添

加量を増加することによって繊維体積含有率を低減させることは、ペレットの形状安定化に寄与

することが示唆された
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があると考える。

A.5

図5-1

(幻

一方で、纎維体積含有率が低いA-5およびA-12は、繊維含有率が中程度のA-18に比

べて、ペレット中の纎維長は長かった。これは添加した非強化のPP樹脂が押出機内において潤

滑剤の様な役割を果たし、繊維折損を抑制した六めと考えられる図5 11には射出成形後の

試験片における重量平均繊維長を、表5-6には射出成形前後の繊維長の差を示す。繊維体積含

有率が低いりサイクルペレットほど、射出成形工程での繊維折損量が小さいことがわかる繊維

体積含有率が低いほど、ペレットの形状も安定しているため、射出成形における計量工程に要す

る時問が短くなったためと考えられる図5 10より、本章のりサイクルヘレットの繊維長は、

0 りサイクルペレットおよびバージン材料の重量平均繊維長

リサイクルペレット、(b) S F P

A.18
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バージンSFPよりも長いが、形状の不安定さ故に射出工程で繊維が折損するため、射出成形後
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の試験片においては、繊維長にほとんど差はなくなったと考えられる。研究の汰のステップとし

SFP.11

ては、ペレット形状の安定化させるため、りサイクル過程におけるぺレタイズエ程を見直す必要
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5.3,3 流動性

射出成形によるスハイラルフローテストの流動長を図5-12に示す。りサイクルヘレットお

よぴ比較のバージン材料(SFP、 LFP)、共に繊維含有率が高い程、流動長は短くなる傾向で

あうた。これは繊維含有率の増加に伴い、材料の粘度が上昇したためである。りサイクルペレッ

トでは、 v f 25V0 1%から31ν01%で流動長が微増しているが、これは実験誤差による

ものと考える。これらの材料のマトリックス樹脂の粘度はほぼ同じになるように調整しているが、

同じの繊維含有率で比較すると、流動性はSFP >りサイクルヘレット> LFPの順に高く

なった。 LFPの流動性の低さは、その長い繊1佳長に起因しているりサイクルヘレットとSF

Pの流動性の違いに関しては、りサイクルペレットは射出成形において、より多く繊維折損が起

きており、射出のエネルギーはこの繊維を切断するエネルギーに使われ六六め、流動長が短くな

つたと考える。しかしながら、 SFPとりサイクルペレットの流動性の差は僅かであり、本章の

リサイクルペレットは、流動性の観点からは十分に射出成形に用いることが可能であることがわ

かった。
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5.3.4 機械特性

リサイクルヘレットおよび比較用バージンペレット材料(SFP、 LFP)を用いて射出成形

したコンポジット試験片の引張特性を図5 131'、曲げ特性を図5 141'、衝撃特性を図5

15にそれぞれ示t 引張弾性率および曲げ弾性率に関しては、いずれの材料も繊維含有率の

増加に伴い、向上していることがわかる引張強度および曲げ強度に関しては、 v f17V01%

以下では、繊維含有率の増加に伴い強度は向上している。しかしりサイクルペレットにおいてV

f17V0 1%以上では、繊維含有率が増加しても強度はあまり向上しなくなり、とりわけV f

25V0 1%以上では強度の低下が確認された。図5-16に、りサイクルペレットの引張試験

後の試験片の破断面のSEM画像を示す。 A-25およびA-31の試験片の破断面において、

強化繊維の凝集が観察された。このことから、繊維の凝集による、応力集中および繊維と樹脂の

界面量の低下が強度の低下を引き起こしたことが示唆された。加えて、図5-16の破断面にお

ける単繊維部分をデジタル拡大した写真を図5-17に示す。 A-12およびA-18では繊維

表面に樹脂の付着が観察され、繊維と樹脂は良好な接着性を有していたことが示唆される。一方

で、 A 25およびA 31では繊維表面への樹脂の付着量は極めて少ないことが分かり、この

ことからも繊維凝集により強度低下を引き起こしナ・ことが支持され六以上の結果から、機械物

性の発現性の観点からは、繊維長よりも繊維の分散性が重要であることがわかった
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図5-17

(a) A

引張試験後の破断面における単繊維のSEM画像

12、(b A 18、(C) A 25、(d) A 31

図5-18 比較材料における引張試験後の破断面SEM画像

(a) SFP 17、 b) LFP-15
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各材料間の違いに目を向けると、引張特性に関しては、実験誤差を上回るほどの差は見られな

かった。曲げ弾性率に関しては、より長い繊維長を有する試験片ほど、高い弾性率を発現した

しかしながら、曲げ強度および衝撃強度に関しては、りサイクルペレットとSFPにおいて、繊

維長と強度に逆転が生じた。当然ながら、繊維長が長いほど、曲げ強度および衝撃強度が向上す

ることは知られているが[48-49]、本章のりサイクルペレットは纎維長が短いにも関わらず、 SF

Pを上回る曲げ強度船よび衝撃強度を発現した図5-18に比較用のバージン材料であるSF

PおよびLFPの引張試験後の判断面のSEM画像を不すが、伺じ繊維含有率のりサイクルペレ

ツトと比較して、単纎維表面へのマトリックス樹脂の付着量が少なく、接着性に劣ることが分か

る。このことから、りサイクルハミレットはバージン材料よりも強化繊維とマトリックス樹脂の界

面の接着性に優れることが示唆された Steenka mer ら[35]は含浸が不十分なプリプレ

グからりサイクル材を作製すると、強化繊維とマトリックス樹脂の界面接着性が不良になるとい

つた結果を報告しており、本章りサイクルペレットでは、原料プリプレグの優れた含浸性が、強

化繊維とマトリックス樹脂の優れ六界面接着性に寄与したと考える。

産業的な観点からも、一般的に繊維強化プラスチックのりサイクル材はバージン材と比較して、

機械特性が劣るケースが大半であるそれは混練時に繊維が短くなるなど、りサイクル過程にお

いて繊維が損傷するためであると考えられているしかしながら本研究におけるりサイクル材料

は、適度な繊維長および良好な纎維の分散性を有するため、優れた機械物性を発現した。特に、

リサイクルエ程で樹脂を追加して繊維含有率を低下させた低繊維含有率品においては、顕薯にバ

ージン材と同等以上の機械特性を発現した。

5.4

本章では、二軸押出機を用いてCFRTPプリプレグの端材を射出成形用の原料としてりサイ

クルするプロセスを提案した。さらに作製したりサイクル材料の特性を明らかにするため、

ジン材の射出成形用材料であるSFPおよぴLFPとの物性比較を行ったその結果、以下の知

結言
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見が得られた。

含浸性の優れるプリプレグを原料として用いれぱ、低せん断で混練しても射出成形用材料が

製造可能であった

・プリプレグの端材を非強化の樹脂と共混練し、繊維含有率を低減させて、射出成形としてー

般的に用いられる纎維含有率とすることで、比較用のバージン材射出成升井オ料と比較しても遜

色のない流動特性および機械特性を発現し六

・本章ι'おけるりサイクル材料は、原料プリプレグの含浸性の良さに起因して、強化繊維とマ

トリックス樹脂の優れた界面接着性が尓唆された



第6章りサイクルペレットのハイプリッド射出成形への適用時における界面接着性

6.1 緒言

第5章ではCFRTPプリプレグの端材を二軸押出機にて低せん断の条件で混練し、ヘレッ

化して射出成形用の短瓣隹ぺレットとしてりサイクルする手法を確立したこのりサイクル材料

(りサイクルヘレット)は、バージン材料の短繊維ぺレットと比較して同等の機械特性および流

動特性を発現する上、強化繊維とマトリックス樹脂の優れた界面接着性が示唆された本章では、

このりサイクルペレットをハイブリッド射出成形に適応するべく、りサイクルペレット使用によ

るハイブリッド射出成形品の界面接着特性への影を調査し、またりサイクルペレット使用時に

おける最適成形条件の把握を目的とする。さらには、このりサイクルヘレットはプリプレグ積層

体を作製する際に発生tる端材を原料とするため、ハイブリッド射出成形において、プリプレグ

積層体をインサート材とし、そのプリプレグの端材から作製したりサイクルペレットを射出材料

に用いることは、ライフサイクルアセスメントの観点からも有用である加えて、これらの材料

から作製したハイブリッド射出成形品は実質的1、単材料から製造されたことになる。このイン

サート材と射出材の材料としての同性が、ハイブリッド射出成形品の界面接着性に及ぽす影響

についても調査することとした。

6.2 実験方法(1)ーリサイクルペレットの界面接着性評価(バージン材料との比較)

6.2.1 材料

インサート材として、 CFにPP樹脂が含浸したプリプレグ(三菱ケミカル製、製品名: PP

UD 34 54A、剛娃体積含有率34%、厚み 110μm)を[0/90/0/90/0/

90 O S の構成で14P ly積層後、 200でで加熱溶着して一体化した 1.5mm厚のC

FRTP板を用い六なお、本章で用いたプリプレグは後述の比較用のバージン材料の短繊維ぺ

レットのマトリックス樹脂と条件を合わせるため、 PP樹脂は部分的に無水マレイン酸により変

性されている射出材料として、りサイクル材料とバージン材料の2種を用いて比較検討を行っ
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た。りサイクル材料としては、インサート材に用いたプリプレグの端材を二軸押出機(コペりオ

ン社製、製品名:40 Z SK 18 MEGA la b)を用いて、前章5,2.2項の表5-2に

記載の(a)条件で作製した、繊維体積含有率34%のCF/PF短繊維ぺレットを用いた以

後、この材料をりサイクルペレット(v f34)と称する。比較用のバージン材料として、上記

CF/PPプリプレグ(PPUD-34-54A)に使用しているCFおよびPPと同グレード

もの(いずれも三菱ケミカル製)を原料として、二軸押出機を用いて前章5.2.2項に記載の

(b)条件で混練して作製した繊維体積含有率34%のCF/PP短繊維ぺレットを用いた以

後、この材料をバージンペレット(v f34)と称するなおバージンペレット(v f34 の

作製においては、 PPはメインフィーダーから投入し、 CFは6mm長にカットしてサイドフィ

ーダーから投入し六

6.2.2 ハイブリッド射出成形方法およぴ成形条件

ハイブリッド射出成形機として、第4章で用いた昇降式IRヒーターを付属した最大型締め力

78kNの東洋機械金属(株)製の全電動竪型成形機ET 80HR2を使用した。成形方法として

も第4章と同様であり、具体的には、上下一対の金型の下金型キャビティー内にインサート材を

配置した後、1Rヒーターにて下金型キャビティー内のインサート材を加熱して樹脂を溶融させ、

IRヒーターを取り除いて、型締めの後、金型内に射出成形にて溶融樹脂を供給してハイブリット

射出成形品を得た。な浦本章では、 1Rヒーターによるインサート材の加熱終了から型締めまで

の時間を12秒とした 25mm幅X20omm長X3. omm厚の金型キャビティーに対し半

分の厚み、すなわち5mm幅X20omm長XI.5mm厚のインサート材を金型内に配置させ、

残りの1.5mm厚分のキャビテーー1'射出成形して25mm幅X20omm長X 3, omm厚

のハイブリッド射出成形品を得た。産業的に行われているハイブリッド射出成形では、型締めに

よりインサート材を賦型するが、本研究のハイブリッド射出成形では、インサート部と射出部の

界面の位置を明確する目的で、インサート材はキャビティー内部に配置され、型締めによるプレ

ス圧が作用しない条件で行ったこの時の成形条件を表6 1に示す標準の射出条件(成形条
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件:1-STD)を、シリンダー温度:240て、保圧:7 0Mp a、射出速度:10 omm/

.eCとして、ここではIRヒーターによるインサート材の加熱は行わず、シリンダー温度; 2

20~280で、保圧.50~10OMP.、射出速度.50~20omm/S■0の範囲で各

ハラメーターを変更させて、その各条件パラメーターの影響を調査した。なおいずれも、金型温

度は70OC、保圧保持時間は5秒とした。またインサート材の加熱条件として、加熱なし、表面

温度150OC加熱、表面温度230゜C加熱の3条件とした。上記条件にて、射出材料にりサイク

ルペレット(v f 34)羚よびバージンペレット(v f 34)用いて、それぞれハイブリツド射

出成形品を作製した

表6

成形条件

1 6.2項におけるハイプリッド射出成形条件

シリンダー
射出速度旧保圧

温度
凡(mm/S) T(OC)P、(Mpa) Th ( C)T (゜C)

no heat10070240

no heat10070220

no heat10070260

no heat10070280

no heat10050240

no heat100100240

"o heat5070240

no heat20070240

15010070240

23010070240

1-STD

1-L-TC

1-H-TC

1-H2-TC

1-L-ph

1-H-ph

1-L-Ri

1-H-Ri

1-150IR

1-230IR
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6.2.3 界面接着性評価

第4章の4.2.3項に記載と同様の手法によって、ハイプリッド射出成形品の界面接着性を

評価した。具体的には、作製したハイブリッド射出成形品より、図6-1に示す位置から湿式の

ダイヤモンドカッターを用いて6.3mm幅X25mm長X3.omm厚の試験片を切り出した

同条件にて成形した2つのハイブリッド射出成形品から試験片は2つずっ切り出し、各条件にお

ける試験片数は4とした。切り出した試験片はASTM D2344に従い、インストロン製の

万能試験機5565を用いてショートビームの 3点曲げ試験を行った。 5kNの口ードセルを用

支点間距離10mmとした。この時、試験片のインサートい、試験速度1 27mm tn l n 、



材側が圧子側に、射出材側が支点側になるようにして試験を行うた。試験時の荷重・変位曲線にお

いて、荷重が低下した点を破断荷重Pmとして、下記式(6-1)よりせん断強度 bを算出し、

二れを界面せん断強度(接着強度)とした

・・←)'
Ti

t:せん断強度(Mpa)

Pm :破断荷重(N)

b:試験片の幅(mm)

h :試験片の厚み(mm)

ι:インサート材の厚み(mm)

hh2
.. 式(6 1)

20omm

図6-1

6.2.4 繊維長測定方法

界面せん断強度への繊維長の影響を確認するため、りサイクルヘレット(v f34)

ンヘレット(v f34)の繊維長、およびそれぞれのぺレットを用いて成形条件:1

"

6 2項におけるハイブリッド射出成形品およひ獣験片の寸法

^

,/

25mm

彊

25mm
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作製したハイブリッド射出成形品の射出部の繊維長を測定した。測定方法は以下の通りである。

測定用の試料を電気マッフル炉(ヤマト科学製、製品名;マッフル炉KDF S70)を用いて、

720てで加熱して、試料中のマトリックス樹脂を焼き飛ばした繊維を含む残漬を水中に分散

させ、無作為に纎維を500本抽出し、光学顕微鏡(松電舎製、製品名:実体顕微鏡GR I04

0-65S3)およびデジタル画像解析ソフト(HUL INKS製、製品名:シグマスキャンプ

05)を用いて、繊維長を測定した。測定し六繊維長をし、繊維数をNiとして、下記式(6

2)より重量平均繊維長ιWを算出した

ιU
ΣNiι一

6.2.5 熱重量分析(TGA)の測定

射出成升邦寺のシリンダー温度上昇による樹脂の熱分解の影を調べるため、りサイクルペレッ

ト(v f 34)およびバージンペレット(v f 34)の熱重量減少率を島津製作所(株)製、木差熱・

熱重量同時測定装置DTG-50Hを用いて測定し六測定条件として、空気雰囲気下、昇温速

度10゜C/分で測定した

ΣN辺
式(6 2)

6.2.6 断面顕微鏡観察

インサート材加熱時におけるインサート材と射出材の界面状態を考察するため、断面観察を行

つた。作製したハイブリッド射出成形品をメタクリレート樹脂((株)マルトー製、テクノビット4

004)に包埋し、鏡面研磨後、キーエンス製のデジタルマイクロスコープVHX 5000を

用いて倍率150倍でーンサート材と射出樹脂の界面を観察した。

6.3

6.3.

実験方法(2)一同一のCF、樹脂による接

1 材料

性向上の確認検証
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インサート材として、 CF/PPプリプレグの積屑構成を[0/90/0/90/0/90

/0/90/0/90/0]の11Plyで1.2mm厚のCFRTP板を用いた以外は、本章

6.2.1項に記載のインサート材と同様に作製したものを用いた射出材料としては、下記3

種を用いて比較検討を行った。 1つ目は原料プリプレグをりサイクルすることで作製したCF/

PP短繊維強化ぺレットとして、前章5.2.2項に記載の条件(C)の条件および手法に従っ

て、プリプレグの端材と、プリプレグのマトリックス樹脂と同グレートのPP樹脂をコンハウン

ドすることにより作製した、繊維体積含有率11%のCF/PP短繊維強化ぺレットを用いた

以後、この材料をインサート材と伺グレードのCFおよびPPを用いているという意味で、りサ

イクル同種ぺレット(v f11)と称する 2つ目は上記CF/PPプリプレグに使用している

CFおよぴPPと同グレードのものを原料として作製し六バージンの繊維体積含有率11%のC

F/PP短繊維強化へレット(三菱ケミカル製、製品名:ハイロフィルヘレットPP C20A)

を用いた。以後、この材料をバージン同種へレット(v f11)と称する。そして3つ目は上記

材料に用いているCFおよびPPとは異なるグレードを原料として作製した繊維体積含有率1

1%のCF/PP短繊維強化ぺレット(ダイセルポリマー製、製品名:ダイセルPP PMG2

76)を用い六以後、この材料をバージン異種へレット(v f11)と称する

6.3.2 ハイプリッド射出成形方法

ハイブリッド射出成形機として、最大型締め力39kNの東洋機械金属(株)製の全電動竪型成形

機ET-40Vを使用した。金型のキャビティー寸法70mm幅X120mm長X2,4mm厚

に対し、 70mm幅X120mm長XI.2mm厚のインサート材を金型内に配置して、型締め

の後、射出材料を金型内に供給することにより、 70mm幅X120mm長X2.4mm厚のハ

イブリッド射出成形品を得た。この時の射出成形条件を表6-2に示すが、成形条件:2-ST

Dを標準射出条件として、シリンダー温度と保圧を変更し、界面接着性への影を確認した。な

お、ここではIRヒーターによるインサート材の加熱は行っていないその他の条件にういては、

6.2.2項に記載のハイブリッド射出成形品の作製時の成形条件.1 STDと同じとした
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表6-2 6. 3項におけるハイブリ

シリンダー

温度

T。(゜C)
240

260

280

240

240

成形条件

6.3.3 界面接着性評価

作製したハイプリッド射出成形品より、図6-2に示す位置より6.3mm幅X25mm長X

2.4mm厚の試験片を如り出し、試験機として50ONの口ードセルを備え付けた島津製作所

製オートグラフAG 1を用いた以外は、 6.2.3項1'記載の評価方法と伺様にショートビー

ム3点曲げ試験を行うことで、界面せん断強度を評価した。

2-STD

2-H-TO

2-H2-TO

2-L-ph

2-H-ph

ツド射出成形条件

保圧

Ph (Mpa)

50

50

50

10

30

Sprue

120 mm

図6

6.4

2 6.3項におけるハイブリッド射出成形品および試験片の寸法

6.4.

<1g' J'
、)ι一ーーーーーーー^

゛

心)

結果と考察

1 シヨートビーム3点曲げ試験による界面せん断強度の評価

31'成形条件:2-STDにて作製したハイブリッド射出成形品より切り出した試験片図6

25 mm

10 mm
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のショートビーム3点曲げ試験結果の荷重一変位曲線を示す。この試験では328Nで荷重が低

下したため、その後試験を終了した。目視では試験片表面に破壊は生じていながったが、この荷

重の低下がインサート材と射出材の界面剥離に起因するものであるかを確認するため、このシヨ

トビーム3点曲げ試験後の試験片を、 X線CT装置(東陽テクニカ製、製品名:高分解能マイ

クロX線CTシステム Skys ca n 1172、検出分解能:70 onm)を用いて、界面部

分を観察した。この観察画像を図6-4に示すが、インサート材と射出材の界面で剥離が生じて

いることが確認できたしかしIR ヒーターでインサート材を加熱した成形条件(1 150IR

107

および1-230IR)の試験片では、ショートビーム3点曲げを行ウたところ、いずれも試験

片の射出材側の引張破断にて荷重が低下した。当初は界面接着強度の向上を期待したが、断面観

察を行ったところ、図6-5に示す通り、 1Rヒーターで加熱した場合はインサート材の積層プ

リプレグの枚数が減っており、また加熱温度が高いほどその減少量も大きいことが確認されナ・

これは加熱により溶融したプリプレグが射出樹脂の流れと共に試験片端部に流出してしまうたた

めと考える。実際、ハイブリッド射出成形品の端部では、射出成形側の表面にもプリプレグ由来

と思われるCFの連続繊維が存在していた。このことより、 1Rヒーターで加熱した場合の界面

接着強度を評価することができなかったが、プリプレグ積層体をインサート材とする場合は、加

熱によるプリプレグの流出に注意する必要があることが分かうた
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1卯

50

0
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その他の界面せん断強度を評価した全ての試験片において断面観察等による剥離確認は行って

いないが、荷重が低下した際、目視で試験片の引張倶1および圧縮側の表面に破損が生じなかった

場合は、せん断力により界面が剥跳していると判断することとした。以上より、試験片が適切に

成形できていれば、ショートビーム3点曲げ試験によるせん断強度の測定で、界面接着性の評価

が可能であることを確認した

図6-5 断面観察写真

(a)加熱なし(成形条件:1-STD)

(b) 150て加熱(成形条件:1-15

(C) 2 30で加熱(成形条件:1-2 3

Ctlon parl

6.4.2 リサイクル材料の界面接性および成形条件の影響

0 I R)

0 I R)

108



リサイクノレペレット(v f 34)およびバージンペレット(v f 34)を射出材料としたハイ

ブリッド射出成形品のインサート部と射出部の界面せん断強度の評価結果を図6-6、 6-フ、

6-8に示す。図中のエラーバーはバラつきの指標である標準偏差を示しているが、りサイクル

材料とバージン材料で、この標準偏差を上回る差が見られた条件は、保圧が低い場合(成形条件

1-L-ph)およびシリンダー温度が最も高い場合(成形条件:1-H2-TC)のみであっ

た。この2条件では、いずれもりサイクル材料はバージン材料と比較して界面接着性が劣る結果

であった保圧40Mpa (成形条件:1 L ph)では、りサークルヘレット(v f34

を用いた場合のみ、樹脂が端部まで流動せず、成形品に欠けが生じていた。樹脂が必要量金型内

に注入されていたいため、接着性が低下したと考えられる。表6-3には、りサイクルペレット

(v f34)およびバージンヘレット(vf34)の射出成形前後の繊維長測定結果を示す。本

研究で用いるりサイクル材料は低せん断な条件で混練して短纎維へレットを作製するため、繊維

長を長く保つことができているが、りサイクルペレット(v f34)はこの長い繊維長が流動性

の低下を引き起こしたと考える。なお流動性への影以外の観点からは、繊維長が界面接着性に

及ぼす影響は確認できなかうた。
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一方、シリンダー温度280゜C (成形条件:1 H2 T0 では、シリンダー温度240゜C

の標準条件(成形条件; STD)と比較して、バージンヘレット(v f34)を用いた際は接着

性が向上し、文献[40・421においても射出成形する樹脂をより高温にすることで接着性が向上す

ることが報告されているが、りサイクルペレット V f34)では接着性は若干低下した。図6

9にはりサイクルペレット(v f 34)およびバージンヘレット(v f 34)のTGA測定結

果を示す。 TGA測定環境と射出成形機内での環境が異なるものの、りサイクルペレット(v f
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34)の方が熱分解しやすいことがわかり、 280てという成形温度では熱分解により界面接着

性が低下したことが示唆された。これらの材料には同ーグレードのCFおよびPPを用いている

が、りサイクルペレット(v f34)はプリプレグ製造時などの熱履歴によって部分的に熱劣化

していると考えられ、その熱劣化ι'起因して、熱分解のしやすさを引き起こしていると考えられ

る

0

・10

、20

^Ⅵr三in

PeⅡet

Ⅳf34)

^Recycled

PeⅡet

Ⅳ偲4)

・30

以上より、りサイクル材料用いる際は射出成形条件を最適化する彪、要があるが、適釖な条件で

成形すればバージン材料と同等の界面接着性を発現することを確認Lた。

・40

・50
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6.4.3 同一のCF、樹脂による接性向上の確認検証

リサイクル同種ぺレット(v f 11)、バージン同種ぺレット(v f11)およびバージン異種

ペレット(v f11)を射出材料としたハイブリッド射出成形品のインサート部と射出部の界面

せん断強度の評価結果を図6-10および図6-11に示す標準の成形条件(2-STD に

おいて、射出材にインサート材と同一のCF、 PPから成るりサイクル同種ぺレット(v f11)

およびバージン同種ぺレット(v f11)を用いた場合は、インサート材と異なるCF、 PPか
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ら構成されるバージン異種ぺレット(vf11)を用いた場合よりも、界面接着性は約10%優

れることがわかった。なおシリンダー温度を上昇させた場合、りサイクル同種ぺレット(v fl

1)およびバージン異種へレット(v f11)に関しては界面接着性の向上は僅かであったが、

バージン同種ぺレット Vfl D は大幅に接着性が向上した図6-12にこられの材料のT

GA測定結果を示t りサイクル同種ぺレット(v f11)は図6-9のりサイクルペレット(V

f34)と同様にプリプレグ製造時の熱履歴により熱分解しやすくなっていると考えるが、りサ

イクルして短繊維へレットを製造する過程で、非強化のPP樹脂をコンパウンドしているために

熱安定性が改善したと考えられる。図6-6に示す評価結果と異なり、この熱安定性の改善によ

つて、シリンダー温度 280゜C (成形条件:2-H 2-T O)という高温でも、僅かながら接着性

が向上したと考えられる。一方、バージン異種ぺレット(v f11)はバージン同種へレット(V

f11)と同様にTGAの結果からは熱劣化は確認されなかったが、シリンダー温度を上昇させ

た際の界面接着性の向上はわずかであ0た。これらの結果より、インサート材と同一のCF、 P

Pから成る射出材料を用いることにより、界面接着性が向上し、さらに射出樹脂の温度を上昇さ

せることでその効果は顕薯1'なるーとが不唆された。なお、 v f11の射出材料はV f34の材

料よりも流動性に優れるため、保圧が低い条件でも成形品に欠けが生じることはなく、保圧変更

による接着性への影響に関して、明確な傾向は確認されなかった
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6.5 結言

本研究では、プリプレグの端材をりサイクルして作製した短繊維強化ぺレット(本研究のりサ

イクルペレット)を用いて、そのインサート材と射出材の界面特性への影およびハイブリット

射出成形条件に対する依存性を、バージン材料との比較の観点から調査した結果、以下の知見

が得られた
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・本研究のりサイクルペレットは、本研究の成形条件における標準成形条件では、同グレード

のCFおよび樹脂から成るバージン材料と比較して、ほぼ同等の接着性を発現することを確

認した。

・本研究のりサイクルペレットは、熱劣化しやすいため高温での成形には不向きであり、また

繊維長が長く、流動性は低下傾向にあるためハイブリッド射出成形品に欠けが生じた場合に

は界面接着性も低下する懸念があるこのため、成形条件を決定する際には注意が必要であ

る二とがわかった

・本研究のりサイクルヘレットは、インサート材の端材から作製することが可能であり、この

材料としての"同性"に起因して、異なるグレードの材料を用いた場合よりも界面接着性

に優れることが示唆された

なおこの材料の"同性"に起因した優れた界面接着性は、そのメカニズムおよびCFと樹脂、

どちらの"同性"の寄与が大きいのかなどは明ら力斗こなっていない

課題として、研究を進める'要がある

従って、二れらは今後の



第7章結論

本研究は、ハイブリッド射出成形用の熱成形用材料(インサー畊わおよび射出成形用材料そ

れぞれに関して、材料開発を行うと共に、ハイブリッド射出成形品のインサート部と射出部の界

面接着性に着目し、ハイブリッド射出成形の最適成形条件の把握を検討L、更にはCFRTPの

リサイクル性にも着目し、ハイブリッド射出成形におけるりサイクル材の活用を検討したもので

ある以下に本論文について総括する

第1章では、本研究の背景として、往来研究例およびハイブリッド射出成形の課題を述べ、研

究の方針について説明した。

第2章では、スリット積層式スタンパブルシートにおけるスリット形状の影を明らかにする

目的で、材料にCF/PPのプリプレグを用いて、スリット形状を繊維長L、スリット投影長さ

W.、スリット角度θのパラメーターに分けて、その各パラメーターの影について検証した。

作製した試験体はプレス成形および曲げ試験を行い、流動性および機械物性を評価した。更には、

FEMを用いたCAE解析によるスリット積層式スタンパブルシートの解析モデルを提案し、物

性予測および実測値との比較による検証を行ったその結果、以下のことが明らかになった。

・繊維長Lが短い程、流動性は高いが、繊維長12.5mmと25mmでは大きな差はなく、

繊維長37.5mmでは大きく流動性が低下した

・スリット投影長WSが大きい程、流動性は高くなるが、その影は^隹長の影よりも小さ

いことがわかった

・スリット角度θが大きい程、流動性が高くなり、特にスリット角度30゜未満では大きく流

動性が低下した。一方、スリット角度45゜以上では、流動性への影は小さいことがわかっ

た。

・スリット投影長さWSは、曲げ強度・曲げ弾性率に対して、共に影はほとんどないことが
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わかった。

纎維長Lが長い程、曲げ強度・曲げ弾性率は向上するが、その程度としては、曲げ強度に対

しては顕著であるが、曲げ弾性率に対しての影は小さいことがわかった

・スリット角度θが小さい程、曲げ強度・曲げ弾性率が向上し、特にスリット角度15 の時

にはその影響が顕著であることがわかった

・シェル要素で表したプリプレグをソリッド要素であるマトリックス樹脂中に自由に配置する

こと(メソモデノレ)で、スリット積層式スタンパブルシートをモデル化司、ることが可能である

ことを確認した。

計算結果は想定値を精度よく再現することがき、更にはスリット形状の違いによる破壊の進

展を再現することができた

第3章では、スリット積層式スタンハブルシートのスリットを施したプリプレグの枚数の割合

が異なる材料をインサート材に用いてハイブリッド射出成形を行い、ハイブリッド射出成形品の

インサート材の引張試験とりブ部をT字形状に加工した試験片を用いたりブ根元部の接合強度,平

価を行った。スリットを施したプリプレグの割合がその破壊機構に及ぼす影を評価した結果、

以下の知見が得られた

・スリット入りプリプレグの積届枚数の割合が多いほどりブ入り込み高さが高くなうた

・ハイブリッド射出成形において、りブ長手方向とプリプレグ最外層のスリットの方向が平行

に近い箇所で、インサート材の部がりブ部へ多く流入した

・りブ入り込み高さが7

で繊維がりプ深さ方向に配向し、接合強度が高くなった

スリット入りプリプレグの割合が5000であるS8 -N8は、スリット入りプリプレグの高

い流動性によりりブ部への入り込み高さが高く、高い接合強度を示すものの、インサート材の

引張強度は、スリットがない材料と同等であり、本実験の条件内では、最適なスリット入りプ

Omm程度になるまでは、りブ入り込み高さが高くなるほど、界面

リプレグの割合を有してい六
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第4章では、ハイブリッド射出成形における成形条件がインサート材と射出材の界面接着性

に及ぼす影について調査した。さららには金型内にセンサーを取り付け、インサート材と射

出樹脂の接着時の界面の温度・圧力を計測し、考察した。結果、以下の知見が得られた。

・界面接着性の向上には、"射出樹脂の温度上昇"、"射出速度の上昇"、"インサート材加熱"

が効果的であることが明らかになった。

・"射出樹脂の温度上昇"および"射出速度の上昇"による界面接着性の向上は、接着時の

界面温度の上昇が支配的に影響を及ぼしており、方で接着時の圧力は界面接着性への寄与

は小さいことが明らかになった。

・"インサート材の加熱"による界面接着性の向上に関しては、射出時には既に加熱された

インサート材の温度は下がっており、加熱の有無による界面温度の変化は見られなかうたが、

加熱によりインサート材表面が荒れることによるアンカー効果で接着性が向上してぃるー

とが示唆された。

第5章ては、軸押出機を用いてCFRTPプリプレグの端材を射出成形用の原料としてりサ

イクルするプロセスを提案した。さらに作製したりサイクル材料の特性を明らかにするため、バ

ージン材の射出成形用材料であるSFPおよびLFPとの物性比較を行った。その結果、以下の

知見が得られた

・含浸性の優れるプリプレグを原料として用いれば、低せん断で混練しても射出成形用材料

が製造可能であった。

・非強化の樹脂をと共混練し、繊維含有率を低減させて、射出成形として一般的に用いられ

る繊維含有率とすることで、比較用のバージン材射出成形材料と比較しても遜色のない流動

特性および機械特性を発現した。

・本章におけるりサイクル材料は、原料プリプレグの含浸性の良さに起因Lて、優れた強化

繊維とマトリックス樹脂の界面接着性が示唆された



第6章では、プリプレグの端材をりサイクルして作製した短繊維強化ぺレット(本研究のりサ

イクルペレット)を用いて、そのインサート材と射出材の界面特性への影およびハイブリッド

射出成形条件に対する依存性を、バージン材料との比較の観点から調査した結果、以下の知見

が得られた。

・本研究のりサイクルペレットは、本研究の成形条件における標準成形条件では、同グレード

のCFおよび樹脂から成るバージン材料と比較して、ほば同等の接着性を発現することを確認

した

・本研究のりサイクルペレットは、熱劣化しやすいため高温での成形には不向きであり、ま

た繊維長が長いため、流動性は低下傾向にあるためハイブリッド射出成形品に欠けが生じた場

合には界面接着性も低下する懸念があるため、成形条件を決定する際には注意が必要であるこ

とがわかっ六

・本研究のりサイクルヘレットは、インサート材の端材から作製することが可能であり、こ

の材料としての"同一性"に起因して、異なるグレードの材料を用いた場合よりも界面接着

性に優れることが尓唆された。
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Appendix l

※本付録は一菱ケミカノレ(株)

プレス成形による樹脂の流動モデルは、化学工学の教科書(R. B. Bird, W E. stewart, E. N

Li曾htfoot,"nansport phenomena 2"d", John wiley & sons,1nc., P.110 (2002))に記載のものを

用いた。

石川健博士の報告書を引用したものである

●甲

このモデルは軸対象のディスク形状を対象にしたものであり、 2枚のプレートに挟まれた樹脂を

速度V.(=VO)で押しつぶす際、流量の保存より、

ρZ

I Hω

R

また樹脂をニュートン流体と仮定する二とで

Ⅵを一次式で近似し、Z力向に積分すると Q,は、

ロ,=

2πRHV =πR2ν。

1'

ν

ν,=盆2(H -Z)

BC.1-D

ようてせん断速度は、

3RV。
",=^Ξ一●(H-Z) θΩ,= 9,

Ω=Ω

r

.

.

ν
O
 
H

R
2

R畑盆

1
 
一
 
3

=C ν



また教科書より、連続の式と運動方程式は下記の通り。

dv

d.__。

これらより半径方向の圧力分布を求めると、これも教科書より下記となる

C0πhπιι1り1

"10h0π

Ia av.
ーー(rv,_)+ーー'・= 0
1'6r 3Z

__血 av,
dr oZ2

すなわち、プレス成形においては半径方向に対してせん断速度も圧力も定ではなく、分布を持

つことが解るそのためここでは場所に依らず定であるプレスカに着目する

ー,,・]ート・田

こちらも教科書によると、プレスカF(t)は下記の通りである

BC.1-6)

(3C、1-フ)

F(0=

(3C.1 -13)

3π17ν。R

21HU)↑

つまり一定圧縮速度V0でのプレスカは半径の4乗に比例し、厚みの3乗に反比例する。言い換え

ると、弱い力でプレスする場合は半径を小さく、厚みを厚くすることで、強いプレスカと同等の

圧縮速度が得られることを示している。

(3C.1 -14)
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