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＜研究論文＞ 

 

異なる硬化温度条件における SGAの 

接着接合部力学特性および海島構造 

 

 

林明日香*，関口悠**，原賀康介***，佐藤千明** 

 

  

要旨 

第二世代アクリル系接着剤（SGA）は室温硬化型接着剤であるため，硬化温度が塗布環境の雰

囲気温度に依存する。本研究では，SGAの硬化温度が接着強度および破壊じん性へ及ぼす影響を

調査した。せん断試験では，破壊形態が硬化温度の影響を受けたが，硬化温度による大幅な強度

変化は観察されなかった。しかしながら，AFMによる材料内部のミクロ観察より海島構造の変化

が観察されたこと，バルク材の引張試験より材料物性の変化が確認されたことから，接着剤の硬

化物は硬化温度の影響を受けていることが示唆された。また，この変化は破壊じん性への影響が

大きいことが DCB試験によって明らかにされた。低温硬化時の破壊じん性はせん断試験と異なり

ポストキュアによる回復がない一方で，高温硬化時には破壊じん性が大幅に向上することが分か

った。  
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1. 緒言 

第二世代アクリル系接着剤（Second Generation Acrylic adhesives: SGA）は 2液室温硬化型接着剤

として，スピーカーや電装モータなどの小型部品から鉄道車両やエレベーター用ハニカムサンド

イッチパネルなどの構造物，更には大型の風力発電用ブレードや宇宙観測用高精度電波望遠鏡に

至るまで様々なサイズの接合部に利用されている。SGAの中でも 2液主剤型 SGA は，2液ともに

アクリルモノマーとエラストマーの混合物が主成分であり，一方に酸化剤，他方に還元剤が硬化

触媒として少量添加されている。2 液が混合され酸化剤と還元剤が接触すると，酸化還元反応が

起こり，ラジカルが発生してアクリル樹脂が連鎖反応的に硬化していく 1)。硬化過程で，アクリル

樹脂とエラストマーが相分離し海島構造を形成することで 2-4)，他の構造用接着剤と比べても遜色

ない接着特性を獲得している。2 液がほぼ同じ成分で構成されていることに加え，ラジカルによ

る連鎖反応で硬化が進むことから，SGA はエポキシ系やウレタン系など他の 2液型接着剤に比べ

混合比や混合具合を厳密に管理する必要がない。更に，油面接着性に優れ，短時間硬化性もあり，

ユーザーフレンドリーな接着剤と言える 5)。より扱い易いように接着剤をデザインすることは，

ユーザーに求められるスキルの高度化を防ぐだけでなく，各工程の作業基準に幅を持たせられる

ことからばらつきの抑制，すなわち接着信頼性の向上に寄与する。 

SGAのような室温硬化型接着剤は加熱硬化プロセスがないため耐熱性の低い被着体への接着や

精密部品の接着に有効であるだけでなく，接着工程の簡易化や作業時間の短縮が期待される。そ

の一方で，加熱硬化型接着剤とは違い硬化過程で温度管理されないのが一般的であり，硬化時の

温度は接着現場での環境温度に大きく依存する。夏の炎天下と冬の寒冷下での接着では明らかに

硬化条件が異なる。SGAでは雰囲気温度が低いほど可使時間・固着時間ともに長くなる傾向にあ

ることが知られている 5)。従って，硬化温度による接着接合部への影響を明らかにすることは接

着信頼性向上のために重要である。 

硬化温度の影響に関する議論はエポキシ系などの加熱硬化型接着剤が中心であり，その内容も

バルク材の粘弾性特性や応力ひずみ関係もしくはせん断接着強さに関するものが多い 6-8)。近年で

は，接着接合部を多角的な視点から総合的に評価することが求められており，力学的評価ではき

裂進展への抵抗値である破壊じん性が強度とともに重要視されている 9-12)。特に，有限要素解析の

Cohesive Zone Model（CZM）で必要となるエネルギー解放率（𝐺）はモード I（開口型）を Double 

cantilever beam（DCB）試験 9-12)で，モード II（面内せん断型）を End notched flexure（ENF）試験

や End-loaded split（ELS）試験 13, 14)で，また混合モードを Mix mode bending（MMB）試験など 15-

17)でそれぞれ測定されている。 

本研究では，せん断試験と DCB 試験により SGA 硬化時の温度がせん断接着強さおよびモード

I エネルギー解放率へ及ぼす影響を実験的に検討した。さらに，硬化時の温度を変化させた SGA

の海島構造観察することで，硬化温度の違いによる相分離構造の変化が各種実験結果へ及ぼす影

響について議論した。 

 

2. 実験方法 

2.1 材料および硬化条件 

第二世代アクリル系接着剤として C355-20（デンカ（株）製）を使用した。A剤，B剤ともに主

成分はメタクリル酸メチル（MMA）が主組成であるアクリルモノマーとニトリルブタジエン（NBR）



系のエラストマーの混合物であるが，A 剤には酸化剤と重合禁止剤，B 剤には還元剤が添加され

ている。接着剤はカートリッジに封入された状態からスタティックミキサーを用いて混合塗布し

た。硬化条件を Table 1に示す。硬化温度は低温（10±1 ℃），室温（24±2 ℃），中温（40±2 ℃），

高温（60±3 ℃）とした。硬化過程における雰囲気温度（硬化温度）とともに塗布時の接着剤温度，

被着体温度も制御した。塗布時の接着剤温度と被着体温度を硬化温度と一致させたものを Case 1，

接着剤温度を室温とし被着体温度は硬化温度と一致させたものを Case 2とする。塗布後の硬化温

度保持時間は低・室温の場合 24 時間，中・高温の場合 2時間とし，その後 24 ℃雰囲気下で試験

片温度を室温に戻し，速やかに評価試験を実施した。 

2.2 せん断試験 

幅 25 mm長さ 100 mm厚さ 3 mmのアルミ合金被着体（A5052P）2枚を接着長さ 12.5 mmで接

着し，引張試験を実施した。試験回数は各 3回とした。材料試験機（AGS-X 10kN, 島津製作所（株）

製）を使用し，変位速度を 1.0 mm/min に設定した。せん断接着強さは，最大荷重を実測接着面積

で除することで算出した。 

2.3 DCB試験 

幅 24.8 mm長さ 188 mm厚さ 1.9 mmのばね鋼（SUP10）2枚を初期き裂長さ 50 mm，接着厚さ

0.1 mmで接着し（Fig. 1），破壊試験を実施した。試験回数は各 2回とした。ポリテトラフルオロ

エチレン（PTFE）シートを被着体間に挿入することで初期き裂長さおよび接着厚さを制御した。

材料試験機（STB-1225S, A&D（株）製）を使用し，変位速度を 5.0 mm/min に設定した。変位と荷

重からき裂長さを推定する Compliance-based beam method（CBBM）18)により，き裂長さ 110～140mm

の範囲におけるモード Iエネルギー解放率（𝐺𝐼）の平均値を𝐺𝐼として算出した。  

 

3. 結果および考察 

3.1 せん断接着強さ 

せん断試験の結果を Fig. 2 に示す。低温，中温および高温それぞれにおいて室温硬化時に比べ

せん断接着強さが 1～2割程度低下した。特に，低温硬化時はせん断接着強さが低下するだけでな

く，ばらつきも大きい結果となった。硬化温度が低いほど一般的に反応速度が遅くなるため，低

温硬化時には 24時間で硬化が未完了であった可能性が考えられる。そこで，低・室温硬化の試験

片に 60 ℃の後硬化処理（ポストキュア：PC）を実施し，反応を十分に促進させた上でせん断接着

強さを再度測定した（Fig. 3）。その結果，室温硬化では PCの有無でほとんど変化が見られないの

に対し，低温硬化では改善が見られた。PC の有無による官能基のピーク変化を確認するため FT-

IR ATR（Spectrum Two，パーキンエルマー社製）により分析を行った（Fig. 4）。低温硬化時にはピ

ーク減少が見られるのに対し，室温硬化時にはほぼ変化がないことから，低温硬化時の強度低下

は未反応物の残留による影響であることが分かった。 

せん断試験の破断面を Fig. 5aに示す。低・室温硬化時の破断面は接着層中心部で凝集した全体

に均一な凝集破壊（Fig. 5b）であるのに対し，中・高温硬化時の破断面は端部のみ白化し，界面近

傍で凝集した不均一な凝集破壊（Fig. 5c）であった。硬化条件による材料物性の変化を調べるた

め，各硬化温度でダンベル試験片を作製し室温下で引張試験（変位速度：5 mm/min）を実施した。

応力ひずみ関係と材料物性を Fig. 6および Table 2に示す。室温硬化時に，ヤング率・最大応力と

もに最大となった。硬化条件によって材料物性は変化するものの，いずれの硬化温度でも弾塑性



挙動を示した。せん断試験における材料物性の各種パラメータと破断荷重，破壊形態間の関連性

に関しては多くの報告があるが 19-21)，接着長さ・接着剤の塑性・接着厚さ・被着体の降伏など多

くの因子が相互に接着強度や破壊形態に影響し合うため，その破壊メカニズムには未だ不明な点

も多い。本実験では硬化条件の違いが特に破壊形態へ影響を及ぼすことが明らかとなった。一方

で，どの硬化条件においても実用上十分なせん断接着強さが確認されており，硬化温度により接

着剤硬化物の物性は変化しても硬化条件がせん断接着強さへ及ぼす影響は比較的小さいことが明

らかとなった。 

3.2 モード Iエネルギー解放率 

硬化条件とモード Iエネルギー解放率（𝐺I）の関係を Fig. 7に示す。硬化温度が高いほど破壊じ

ん性が高くなった。特に高温側のエネルギー解放率の増加は顕著であった。DCB試験においても，

低・室温硬化後に PCを実施した（Fig. 8）。低・室温硬化ともに，PCによる回復はほとんど見ら

れず，せん断接着強さとは異なる傾向が見られた。すなわち，破壊じん性の低下は未反応物の残

留によるものではなかった。 

DCB試験片の破断面を Fig. 9に示す。硬化温度が高いほど破面の白化が増す傾向が確認された。

この白化の違いはレーザーフォーカス変位計（LT-8100, キーエンス社製）により測定した表面粗

さの違いと一致した（Fig. 10）。白く粗い破面となった高温硬化時には，他の条件よりも塑性変形

が増加しており，より多くのエネルギーを消費しながらき裂が進展したため，エネルギー解放率

が増加したものと考えられる。白化はマイクロクラックにより生じることが多く，SGA では海島

構造による寄与が大きいと考えられる。エポキシ系接着剤などではフィラーやゴムの添加による

マイクロクラックの生成が破壊じん性に影響することが知られており 22, 23)，添加物のサイズによ

り破壊じん性が変化する 24, 25)。硬化温度は海島構造の形成速度に影響を及ぼすと考えられるため，

各硬化温度での海島構造を AFM（Cypher S，オックスフォード・インストゥルメンツ社製）の位

相差像を用いて観察した（Fig. 11）。位相差が大きいほど，すなわち位相差像の白い部分ほど柔ら

かいことを意味しており，どの条件下でも位相差の小さい島が位相差の大きい海の中に点在して

いた。従って，島はアクリル樹脂，海はエラストマーがより多く含まれていると考えられる。ま

た AFMのフォースカーブ測定を用い，海と島での硬さの違いを測定した（Fig. 12a）。硬さの比較

には最大荷重点𝑃maxと荷重 0N の点𝑃0の傾き k（Fig. 12b）を指標として用い，室温＋PC2h におけ

る島の値で無次元化した。高温の海島構造は室温＋PC2hのものに比べ，島がより硬く海がより柔

らかくなっていた。すなわち，アクリル樹脂とエラストマーの分離がより進んでいた。また PC 後

の低温・室温硬化時における海島構造では 1～2 μm程度でほぼ同じサイズの島が密に点在してい

るのに対し，中温・高温硬化時の海島構造では同程度のサイズの島は少なく，より小さい島の面

積の比率が増し，全体に島の数は減少していた。これらの違いがマイクロクラック生成などミク

ロな破壊の違い，更には接着層全体としてのマクロなエネルギー解放率の違いとなって現れたも

のと考えられる。低・室温硬化時に PC の有無でエネルギー解放率に大きな変化が見られないこ

と，低・室温硬化+PC と中・高温硬化で海島構造に違いが見られたこと，中・高温硬化で塗布時

の接着剤温度が高い Case1 の方が高じん性であったことから，硬化初期段階での温度がエネルギ

ー解放率にとって重要であることが分かった。 

 

4. 結言 



第二世代アクリル系接着剤の硬化温度が接着接合部の力学的評価へ及ぼす影響を調査した。せ

ん断接着強さとエネルギー解放率という 2 つの力学的パラメータに対して同じ条件で硬化温度を

変化させ，試験を実施した。また，破壊じん性への寄与が大きいと考えられる海島構造に対して

AFMを用いた観察を行い，硬化温度の違いにより海島構造が変化し，高温硬化時には大きい島の

数が減少し，島と海の硬度差が拡大することが確認された。硬化温度によって接着剤の硬化物に

変化が生じてもせん断強度が受ける影響は比較的小さい一方で，破壊じん性は大きな影響を受け

ることが明らかにされた。  
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Abstract 

 

Second-generation acrylic adhesives (SGA) are room temperature curing adhesives. Thus, curing 

temperature is generally set as the ambient temperature. In this study, the effect of curing temperature on 

strength and fracture toughness were investigated. In the shear test, the different fracture surface was 

observed depending on the curing temperature, whereas no significant change in strength due to the curing 

temperature was observed. However, microscopic observations using AFM confirmed that the sea-island 

structure changed due to the curing temperature, as well as the physical properties of the material via the 

tensile test changed. The DCB test revealed that these changes had a significant effect on fracture toughness. 

Although the fracture toughness with the specimen cured at low temperature did not recover by post-curing, 

it improved significantly with the specimen cured at high temperature. 
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Fig. 1 Illustration of DCB specimen. 

  



 

 

Fig. 2 Lap shear strength for each curing condition. 

  



 

 

Fig. 3 Lap shear strength for each curing condition with and without post-curing (PC). 

  



 

 

Fig. 4 FT-IR spectra (a) 10 ℃ curing, and (b) 24 ℃ curing. 

  



 

 

Fig. 5 (a) Fracture surface of lap shear specimen (b) illustration of the fracture mode in 10 and 24 ℃ curing 

and (c) illustration of the fracture mode in 40 and 60 ℃ curing.  

 



 

Fig. 6 Stress-strain curve of SGA adhesive bulk specimen for each curing condition. 

  



 

 

Fig. 7 The GI value for each curing condition. 

  



 

Fig. 8 The GI value for each curing condition with and without post-curing (PC). 

  



 

Fig. 9 Fracture surface of DCB specimen. 

  



 

Fig. 10 Fracture surface of the DCB specimen (a) 10 ℃ curing and (b) 60 ℃ curing. 

 



 

Fig. 11 Sea-island structure of SGA sample for curing temperature of (a) 10 ℃ with PC, (b) 24 ℃ with PC, 

(c) 40 ℃ and (d) 60 ℃. 

  



 

 

Fig. 12 Force curve (a) normalized stiffness value in sea and island areas, (b) example of force curve with 

points that define stiffness.  

  



Table 1 Curing condition. 

 Adhesive Environment Substrate 

Case 1 10 ℃, 24 ℃, 40 ℃, 60 ℃ 

Case 2 24 ℃ 10 ℃, 24 ℃, 40 ℃, 60 ℃ 

  

  



Table 2 Physical properties of SGA bulk sample. 

 
Young’s moduli 

(MPa) 

Maximum stress 

(MPa) 
Failure strain (%) 

10 ℃ 170 7.0 87 

24 ℃ 253 9.2 67 

40 ℃ 207 8.8 74 

60 ℃ 185 7.8 105 

 


