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九州大学応用力学研究所所報第66号昭和63年

層間剪断破壊靱性試験による繊維強化プラスチックス

複合材料の劣化特性の評価

武田展雄＊東藤 貢t

桜田泰弘i 高橋 清§

概要

電子線照射を受けた CFRP,GFRP積層板の劣化挙動を， ENF試験による ModeII 

層間破壊靱性 Gllcにより評価し，破壊面の電顕による微視的観察と合わせ，照射劣化の

メカニズムを検討した． GFRPでは，照射による樹脂の劣化に加え，主として繊維・樹

脂界面の脱接合に基因する Gllcの急激な減少が見られたのに対し， CFRPでは，界面の

劣化は見られず，樹脂の脆化によると思われる Gllcのわずかな減少が見られた．照射に

よる層間破壊靱性低下は強度低下よりも大きいことから，層間破壊靱性による照射劣化

評価の重要性が指摘された．

Key words: Fiber-reinforced plastics composites, Radiation effects, End notched flexure 

test, Mode II interlaminar fracture toughness,pegradation mechanisms 

1. 序 論
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繊維強化プラスチックス複合材料 (FRP)はその応用の拡大に伴い，苛酷な環境下で使用されるよう

になってきており，その劣化が問題となっている．最近では，放射線を受ける環境下でも使用され始め

ている．特に，長期間の使用が要求される場合には放射線劣化が重要な設計因子になると予想されるた

め，放射線照射劣化の研究は注目を集めている．第一に，宇宙環境下では CFRPを中心とした先端複合

材が人工衛星構体，通信用アンテナ，太陽光反射体などの大型宇宙構造用材料として使用されつつある．

これらの材料は高真空，高温ー低温熱サイクルなどの苛酷条件に加え，紫外線，陽子線，電子線などの照

射を受ける 1)-5)．たとえば，静止軌道では 30年の寿命中，最悪の場合 10,000Mrad相当の照射を受ける

と推定されている叫第二に，核融合炉環境下では GFRPが液体ヘリウムに浸された超電導マグネット用
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の電気絶縁材として一部実用化しているのに加え， FRPは熱絶縁材，液体ヘリウム容器，断熱支持材な

どとしても期待されている6)7)．この場合は極低温，繰返し負荷などに加え，ガンマ線や中性子線などの

照射を受ける8)-13)．炉の設計方法にも依存するが， 10,000Mrad程度の照射を受けるという見積りもあ

る．耐放射線性に優れた FRPが開発されれば，核融合装置自体のコンパクト化，長寿命化も期待できる．

FRPの照射劣化に関する研究は最近盛んになってきているが1)-13)，基礎となる劣化のメカニズムはあ

まり明らかにされていない．筆者の一人ら II)は電子線照射劣化した CFRP,GFRP積層板の引張り層間

剪断強度を測定し， 3点曲げ試験結果と比較するとともに，破壊面の微視的観察により劣化のメカニズ

ムの解明を試みた．しかしながら，実用材として用いるためには，強度評価のみでは不十分であり層間

破壊靱性も評価しておかねばならない．本報告では，同じ条件の電子線照射を受けた CFRP,GFRP積

層板の ModeII層間破壊靱性を求め，その破壊面の微視的観察と合わせ，層間破壊靱性という立場から

照射劣化のメカニズムを議論する．ごく最近Funkand Sykes5>はCFRPのModeIおよび混合モード

の層間破壊靱性に及ぼす電子線照射効果に関する論文を発表している．

2.実験

2. 1 実験材料

実験材料としては，ガラスまたはカーボンクロス強化工ポキシ積層板（以下各々 GFRP,CFRPと示

す）を用いた．ガラスクロスはカネボウテキストグラスRKS1210Eガラス平織クロスを，カーボンクロ

スはトレヵR# 6142平織クロス（クロス厚さは，各々約0.09mm, 0.15 mm)を用いた．エポキシ樹脂

としては比較的耐熱性に優れ，航空機用 CFRPプリプレグ用の樹脂の主流を占める 180゚C硬化タイプの

TGDDM-DDS系を用いた．エポキシ (TGDDM,SumiepoxyR ELM-434)，硬化剤 (DDS)共に主鎖

に芳香環を持ち，耐放射線性も比較的良好である．ガラスクロスの表面処理剤としては汎用のシランカッ

プリング剤（r-グリシドキシプロピルトリメトキシシラン）を用いたが，カーボンクロスはエポキシサ

イジング剤により処理されたものを用いた．用いたシランカップリング剤は後述するように，あまり耐

放射線性に優れているとは言えない．耐放射線性に優れたシランカップリング剤の研究開発も進められ

ている 14)．試験板の製作にあたっては，予めプリプレグシートを作り，積層後ホットプレス硬化させ，厚

さ約2mmで500mm四方の積層板を製作した．ただし，製作時に積層板中央面の一部分にテフロン

シートを挟み，人工的な層間剥離き裂を導入している．GFRP,CFRP共に繊維体積含有率防は 58土2%

である． この積層板から繊維方向に平行に幅6.5mm,長さ 150mm（人工き裂50mmを含む）の試験

片を切り出した．

2.2 電子線照射方法

電子線照射には日本原子力研究所高崎研究所の DynamitronIEA-300-25-2型電子線加速器を用い

た．冷却水を通したステンレス鋼盤上に，アルミフォイルで包んだ試験片（後出）を導電性接着剤で接

着し，冷却しつつ加速電圧3MV, ビーム電流0.835Aで照射した．試験片の平衡温度は 70士5゚Cであ
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り，工ポキシ樹脂のガラス転移点より十分低い．吸収線量率は 0.5Mrad/sである．この線量率は厚さ 125

μmの三酢酸セルロース (CTA)フィルムを電子線の有効飛程以上の厚さに積層して測定した深さ方向

線量分布から求めた．本報告では，この線量率X照射時間をもって全吸収線量と表示する．

2. 3 ENF試験

FRPは，層間破壊を生じ易いことが大きな問題で

あるが，これまで半定量的なショートビーム法によ

る層間剪断強度測定などによって層間破壊特性が評

価されてきた．しかし，最近破壊力学的視野から，
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き裂進展抵抗値としての層問破壊靱性（エネルギ解 図1 ENF試験片形状

放率）を用いて， ModeI, Mode IIまたはその混合モードによる定量的な層間破壊特性が評価されるよ

うになってきた15)• 

ここでは， ModeIIにおける層間破壊靱性を測定する試験法として ENF(End Notched Flexure)試

験を用いた16)-18)．図 1に試験片形状を示す．積層板中央面には予め人工的に剥離を生じさせているが，

自然な剥離き裂にするため，予負荷をかけてき裂を数mmほど進ませた状態から試験を始めた．ここで，

厚さ 2h与 2mm,幅 w= 6.5mmであり，また，すべての試験においてスパン L= 30mm, き裂長さ

a=  15 mmとし，クロスヘッド速度は 1mm/minに設定して，三点曲げ試験を行った．荷重 Pがある

臨界荷重 Pcに達すると，ほぽ純粋な ModeIIの応力状態18)でき裂が不安定成長し始め，中央負荷点近

くで停止する．実際の試験片は 2L= 60mmよりかなり長いので，一本の試験片で数回の測定が可能で

あった．荷重点変位 8は，アナログ出力付きダイヤルゲージを用いて測定し， X-Yレコーダに P-o曲

線を記録した．

なお， GFRPに関しては，吸収線量 0,3, 000, 4, 000, 5, 000, 6, 000, 9, 000 Mrad, CFRPに関して

は，吸収線量0,3,000, 6,000, 12,000 Mradについて試験を行った．

3. 解析法

3. 1 Mode II層間破壊靱性

弾性梁理論によれば， ENF試験片の ModeIIひずみエネルギ解放率Guは次式で与えられる15)16)• 

Gu= 
9戸Ca2
2w(2L3+3が）
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2L3+3a3 
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ここで， C(=o/P)はコンプライアンスであり， Eはスパン方向の曲げ弾性率である．

本解析では，三点曲げ試験で得られた P-o曲線より実験的にコンプライアンス Cを求め，臨界荷重

Pcの測定値と合わせ，（1)式より ModeII層間破壊靱性G11cを求めた．
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3.2 弾性梁理論の適合性

コンプライアンス Cを表す (2)式は次のよう

に変形できる． 2.5 
C/Co = 1 + 1.5(a/L)3 

Co= 
2L3 
8Ewh3 
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ただし Coはき裂がない場合の梁のコンプライ

アンスである．弾性梁理論の適合性を調べるた

めに L= 30mmと固定し， aを変化させコン

プライアンスを測定した．図2にプロットした

実測値は弾性梁理論に基づく (3)式で十分近似

できることがわかる．

以上の解析において考慮していない誤差要因

としては，（a) き裂面間の摩擦，（b)層間剪断

変形，（c)大たわみによる幾何学的非線形性，

(d)き裂近くでの局所的な剪断応力（歪）集中

などが重要である．文献17)18)を参考にすると，

Gueに対する（a）～（C)の効果は本論文で用いた

試験片では 5％以下と見積られる．一方，（d）の効果は 10-20％程度と推定される．しかし，いずれの場

5 j 

a3¥u 
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図2 弾性梁理論の適合性

合も弾性梁理論による Gnc((1)式）は安全側の評価となることから，ここでは (1)式を用いて Gueを

評価した．

4. 実験結果と考察

図3にENF試験における P-o曲線の代表的な測定例を示す． CFRPでは，照射によりコンプライア

ンスは増加するが， 3,000Mrad以上の吸収線量にはあまり依存しない．また，最大変位は線量によらず

ほぼ一定であるが，最大荷重は照射により減少する．一方， GFRPでは，コンプライアンスは線量に依

存しないが，最大変位は CFRPとは異なり，線量の増加に伴い減少し，最大荷重も減少する．

Mode II層間破壊靱性Gllcを吸収線量に対して図 4に示す． CFRPでは，未照射のものは Gue=0.73 

kJ/面程度であるが，線量の増加と共に， Gllcはわずかに減少する．一方， GFRPでは，未照射のもの

はGue=1.2 kJ/面でCFRPよりかなり大きいが，線量の増加と共に Gllcは急激に減少する．しかし，

4,000 Mrad以降は減少は緩やかになる． 6,000Mrad程度以上では， Gllcの値は GFRPとCFRPとでほ

とんど同じになることは興味深い．文献 11)によれば，引張り層間剪断強度 reは， CFRPでは 35MPa

でほとんど線量に依存しない．また，GFRPは未照射の 60MPaから，4,000Mrad照射で48MPa, 9,000 

Mrad照射で43MPaと減少するが， Gueに比べると減少率は小さい．このことは，照射による強度低下

に比べ，層間破壊靱性低下の方が大きいことを示している．すなわち，強度のみで照射劣化を評価する
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(a) GFRP（未照射） （d) CFRP（未照射）

(b) GFRP (4,000Mrad) (e) CFRP (3,000Mrad) 

(c) GFRP (9,000 Mrad) (f) CFRP (12,000 Mrad) 

図5 層間剪断破壊した積層板中央面の走査型電子顕微鏡写真
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ことは問題があり，層間破壊靱性評価の必要性が指摘できよう．

5. 破壊面の電顕による微視的観察と照射劣化メカニズムの検討

破壊面の走査型電子顕微鏡写真を図 5に示す．未照射の GFRPでは，繊維と樹脂との接着は良いが，

破壊は界面付近で生じている．露出した繊維には樹脂が残っており，剪断応力方向に傾斜した，ハ ック

ル状のパターンが見える．また，樹脂中にも同様のハックル状の脆性破壊が見られる．一方， 9,000Mrad 

照射した GFRPでは，繊維と樹脂との間に明瞭なすき間が見られ，接着が失われたことがはっきりとわ

かる．繊維表面には樹脂はほとんど残っておらず，シランカップリングが照射により結合力を失ってい

る．また，樹脂は未照射の場合に比較して脆化している．中間の 4,000Mrad照射した GFRPは破壊の

様相も両者の中間と言える．照射により GFRPのGllcが急激に減少するのは，樹脂の靱性低下（脆化）

に加え，主として繊維・樹脂界面結合の喪失によると考えられる．

次に CFRPでは，未照射， 3,000Mrad照射， 12,000Mrad照射試験片いずれのものも，繊維の露出は

GFRPほどはなく，樹脂内破壊が主である．また，繊維と樹脂との接着は良く，照射の影響を受けてい

ない．これは，繊維と樹脂との結合が， GFRPでは，シランカップリングによる化学的結合が主である

のに対し， CFRPでは，カーボン繊維表面上の凹凸に寄因する機械的，物理的結合が主であることによ

ると考えられる．樹脂中には GFRPと同様に，剪断応力方向に進行したハックル状の破壊が見られる．

また，樹脂の破壊面は，照射によって平滑化し，脆化している．照射により CFRPのGIICが多少減少す

るのは，主に，樹脂の靱性低下（脆化）によると考えられる．また， 6,000Mrad程度以上でGllcの値が

GFRPとCFRPとでほぽ同じになるのは， Gllcに寄与するものがGFRPにおいても樹脂による抵抗の

みになるためと推測されるが，詳細は今後の検討課題である．

6.結論

空気中で室温電子線照射を受ける FRPの劣化挙動を ENF試験による ModeII層間破壊靱性GIICiこ

より評価し，破壊面の電顕による微視的観察と合わせ，照射劣化のメカニズムを検討した． GFRPでは，

照射による樹脂の劣化に加え，繊維・樹脂界面の脱接合 (debonding)が主たる原因である Gueの減少が

見られた． GFRPの耐放射線性を増すためには，基材の耐放射線性の向上とともに，界面の耐放射線性

の向上が重要な課題である．一方， CFRPでは，照射による界面の劣化は見られず，樹脂の脆化による

と思われる Gueのわずかな減少が見られた．また，照射による強度低下に比べ靱性低下の方が大きいこ

とから，層間破壊靱性による照射劣化評価の重要性が指摘できる．現在， ModeI,混合モードの層間破

壊靱性測定も行っており，次の機会に報告したい．9
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