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【 論文要旨 】 

 

本論文では，自動車をはじめとする様々な分野において部材の軽量化を目的として今後

も利用が拡大していくと考えられるポリプロピレン（PP）複合材，中でも安価で軽量，高

強度なガラス繊維強化ポリプロピレン（GF/PP）を短時間・高強度で接合する技術を新た

に開発することを目的とした．本論文は緒論と結論を含めて５章で構成されている． 

第１章では本研究の必要性に関する社会的な背景について述べた．昨今の地球温暖化問

題や石油燃料価格の高騰を背景に，自動車分野において燃費の向上を目的とした軽量化が

求められている．自動車分野における軽量化の手法としては繊維強化熱可塑性樹脂（FRTP）

の適用が期待されており，中でも安価で軽量・高強度な PP複合材が注目されている．しか

し PP は非極性で化学的に不活性なため接着剤による接合が非常に困難であることから，

PPを母材樹脂とする FRTPの適用範囲の拡大には短時間で高い接合強度が得られる PPの

接合技術が必須となってきている．そこでまず，熱可塑性樹脂の一般的な接合技術につい

て概要をまとめ，続いて PP及び PP複合材の接合技術についての最近の研究例を調査し現

状を把握した．その結果，各接合技術に長所・短所があり，様々な要求項目に応じて最適

な接合方法を選択するためにはPPやPP複合材の接合技術の選択肢を拡大することが非常

に重要であると考えられた．このため，これまで検討されていない高周波誘電加熱による

手法を用いて PPや GF/PPを短時間・高強度で接合することを本研究の目的とした． 

第２章では誘電セラミックス複合材を熱可塑性接着層として用いた PP の高周波誘電加

熱接合を検討した．高周波誘電加熱では一般的には損失係数が高い材料が加熱されやすい

とされているが，PPは損失係数が低いため高周波では加熱されにくい．そこでまず初めに，

PPに種々の誘電セラミックスを複合した接着層の誘電特性を測定し，損失係数が向上する

か検討した．その結果，誘電セラミックスを添加することにより接着層の損失係数が PPよ

りも大きい値となった．次に熱可塑性接着層に高周波を印加した時の温度変化を測定し，

高周波によって接着層が加熱溶融されるか確認するとともに，高周波印加による接着層の

加熱されやすさと誘電特性との関連性について調べた．その結果，高周波の印加によって

熱可塑性接着層が軟化・溶融したが，接着層の損失係数が大きかったにもかかわらず軟化

温度に到達しなかった接着層もあり，高周波印加による接着層の加熱されやすさは必ずし

も損失係数と相関がある訳ではないことが示唆された． 

続いて熱可塑性接着層を用いて実際にPPの高周波誘電加熱接合を行った．その結果SiC，



ZnO 及び anatase 型 TiO2を含有した接着層を用いた場合に約 60 s で PP が接合し，接合

試験片の引張せん断強度は材料破壊が起こる程高かった． 

さらに，接着層を挟んだ積層構造体の高周波誘電加熱接合においては，接着層の誘電加

熱のされやすさは損失係数ではなく今回新たに導入した接着層のtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値と相関している

ことが分かり，今後はこの値を指標として評価できることが明らかになった．  

第３章では自動車をはじめとする部材の軽量化を目的として今後も利用が拡大してい

くと考えられるGF/PPを高周波誘電加熱により短時間・高強度で接合する方法を検討した．

熱可塑性接着層に添加する誘電セラミックスには，比重が低く軽量で，様々な粒径の製

品が容易に得られる SiC を選択し，接着層の誘電特性に対する SiC の粒径及び

含有率の影響を検討した．その結果，SiC の粒径が小さくて含有率が高いほど接着層の

tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が大きく，SiC粒径が 0.54 μm，含有率が 40 vol%の接着層を用いた場合

に最短 24 s の高周波印加時間で GF/PP の接合が可能となり，得られた接合試験

片の引張せん断試験では最大約 10 MPa の引張せん断強度が得られた．また，接着

層の誘電特性と実際に行った高周波誘電加熱による接合試験結果との関係から，高周波に

よる接着層の加熱されやすさは室温のみでなく，温度依存性も考えたtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値での評価が

重要であることが明らかとなった． 

第４章では ZnO及び anatase型 TiO2を含有する接着層を用いてGF/PPの高周波誘電加

熱接合を行い，接着層に添加するセラミックスの種類及び含有率が接合強度や接合時間に

与える影響を調べた．その結果，ZnO を含有した接着層では含有率が少ない場合でも

tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が最も大きく，SiCや anatase型 TiO2よりも短時間で GF/PPが接合できると推

測された．続いて，実際に GF/PPの高周波誘電加熱接合を行ったところ，10 vol%及び 20 

vol%の ZnOを含有した接着層を用いた場合に非常に短い高周波印加時間（18 s）で接合し，

高い引張せん断強度（約 14 MPa）が得られ GF/PPの材料破壊が起こった．また，tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄

値が高い接着層を用いた短時間接合が可能であっても接合強度が低い場合が見られたが，

その原因として，接合後の接着層の厚さ，溶融接着層の接合領域からのはみ出し形状及び

接着層自体の材料強度が接合強度に影響を及ぼす可能性が示唆された．このため，短時間

で高い接合強度を得るためには高周波による接着層の加熱されやすさの指標であるtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄

値のみでなく，接合後の接着層の厚さや接着層自体の強度も考慮に入れた接合の設計が必

要であると考えられた．  

第５章の結論では本論文の各章で得られた結果を要約するとともに，今後の課題や展開



について述べた．本論文で検討した誘電セラミックスを含有する接着層を用いた高周波誘

電加熱により，接着剤での接合が非常に困難であった PP や GF/PP を非常に短時間でしか

も材料破壊が起こるほど非常に高強度で接合することが可能になった．今後は PP以外の樹

脂複合材や異種材料（種類が異なる樹脂同士あるいは金属と樹脂）等の接合に対しても本

手法が適用可能か検討するとともに，様々な形状をした部位の接合や実際の使用目的や使

用環境を考慮に入れた耐久性の評価を行う等，実用化に向けた検討を行っていくことが重

要であると考えられた．これにより本手法が自動車部品をはじめとする幅広い分野での適

用が期待でき，同時に FRTP の適用範囲も広がることによって軽量化社会に大きく貢献で

きるものと期待された． 



【 目 次 】 

第 1章 緒論 

1.1 研究の背景及び必要性 .......................................................................................... 1 

1.2 熱可塑性樹脂の接合技術 ...................................................................................... 3 

1.2.1 接着接合 ........................................................................................................ 4 

1.2.2 機械的接合 .................................................................................................... 6 

1.2.3 溶着による接合 ............................................................................................. 7 

1.3 ポリプロピレン及びポリプロピレンを母材樹脂とする 

繊維強化熱可塑性樹脂の接合技術 ...................................................................... 21 

1.4 本研究の目的と論文構成 .................................................................................... 28 

 

第２章 誘電セラミックス複合材を熱可塑性接着層として用いた 

ポリプロピレンの高周波誘電加熱接合 

2.1 緒言 .................................................................................................................... 31 

2.2 高周波誘電加熱の原理 ........................................................................................ 32 

2.3 実験方法 ............................................................................................................. 35 

2.3.1 供試材料 ...................................................................................................... 35 

2.3.2 熱可塑性接着層の作製 ................................................................................. 37 

2.3.3 熱可塑性接着層の誘電特性測定................................................................... 38 

2.3.4 熱可塑性接着層の動的粘弾性測定 ............................................................... 38 

2.3.5 高周波印加時における熱可塑性接着層の温度特性 ...................................... 39 

2.3.6 熱可塑性接着層を用いたポリプロピレンの高周波誘電加熱による接合試験 39 

2.3.7 接合試験片の接合強度評価 .......................................................................... 41 

2.4 実験結果及び考察 ............................................................................................... 42 

2.4.1 熱可塑性接着層の誘電特性 .......................................................................... 42 

2.4.2 熱可塑性接着層の動的粘弾性挙動 ............................................................... 47 

2.4.3 高周波印加による熱可塑性接着層の温度特性 ............................................. 49 

2.4.4 高周波誘電加熱によるポリプロピレンの接合試験及び引張せん断試験 ....... 52 

2.4.5 電子顕微鏡による接合部断面観察 ............................................................... 58 

2.5 結言 .................................................................................................................... 59 



第３章 炭化ケイ素複合材を熱可塑性接着層として用いた 

ガラス繊維強化ポリプロピレンの高周波誘電加熱接合 

3.1 緒言 .................................................................................................................... 61 

3.2 実験方法 ............................................................................................................. 62 

3.2.1 供試材料 ...................................................................................................... 62 

3.2.2 熱可塑性接着層の作製 ................................................................................. 63 

3.2.3 誘電特性の測定 ........................................................................................... 63 

3.2.4 高周波誘電加熱によるガラス繊維強化ポリプロピレンの接合試験 .............. 64 

3.2.5 接合試験片の引張せん断試験 ...................................................................... 66 

3.2.6 接合試験片の環境暴露試験 .......................................................................... 66 

3.3 実験結果及び考察 ............................................................................................... 67 

3.3.1 熱可塑性接着層の誘電特性における SiC粒径の影響 ................................... 67 

3.3.1.1 30 ℃,40 MHzにおける熱可塑性接着層の誘電特性 .............................. 67 

3.3.1.2 誘電特性の温度依存性 ......................................................................... 70 

3.3.2 ガラス繊維強化ポリプロピレンの高周波誘電加熱による接合 ..................... 74 

3.3.2.1 ガラス繊維強化ポリプロピレンの誘電加熱接合における 

溶融時間及び試料保持圧力の影響 ........................................................ 74 

3.3.2.2 ガラス繊維強化ポリプロピレンの誘電加熱接合における 

SiC粒径の影響 ..................................................................................... 80 

3.3.3 接合試験片の引張せん断強度に対する温度・湿度の影響 ............................ 83 

3.4 結言 .................................................................................................................... 83 

 

第４章 酸化亜鉛及びアナターゼ型酸化チタン複合材を熱可塑性接着層として用いた 

ガラス繊維強化ポリプロピレンの高周波誘電加熱接合 

4.1 緒言 .................................................................................................................... 85 

4.2 実験方法 ............................................................................................................. 85 

4.2.1 供試材料 ...................................................................................................... 85 

4.2.2 熱可塑性接着層の作製 ................................................................................. 86 

4.2.3 誘電特性の測定 ........................................................................................... 86 

4.2.4 高周波誘電加熱によるガラス繊維強化ポリプロピレンの接合試験 .............. 86 

4.2.5 接合試験片の引張せん断試験 ...................................................................... 88 



4.2.6 熱可塑性接着層の引張強度試験 .................................................................. 88 

4.2.7 接合試験片の環境暴露試験.......................................................................... 88 

4.3 実験結果及び考察 ............................................................................................... 89 

4.3.1 熱可塑性接着層の誘電特性.......................................................................... 89 

4.3.1.1 ZnOを含有した熱可塑性接着層の誘電特性 ........................................... 89 

4.3.1.2 anatase型 TiO2を含有した熱可塑性接着層の誘電特性 ........................ 91 

4.3.2 熱可塑性接着層を用いたガラス繊維強化ポリプロピレンの 

高周波誘電加熱による接合.......................................................................... 93 

4.3.2.1 ZnO含有熱可塑性接着層を用いた 

ガラス繊維強化ポリプロピレンの接合 ................................................. 93 

4.3.2.2 anatase型 TiO2含有熱可塑性接着層を用いた 

ガラス繊維強化ポリプロピレンの接合 ................................................. 98 

4.3.3 接合試験片の引張せん断強度に対する温度・湿度の影響 .......................... 100 

4.4 結言 .................................................................................................................. 101 

 

第５章 結論 ............................................................................................................ 103 

 

参考文献 .................................................................................................................... 109 

 

本論文に関する公表文献 ........................................................................................... 117 

 

謝辞 ........................................................................................................................... 119 

 

 

 

 



 

【 記号表 】 

 

𝑓 ：周波数 [Hz] 

𝐸 ：電界強度 [V/m] 

𝐷 ：電束密度 [C/m2] 

𝜀0 ：真空の誘電率 8.854×10-12 [F/m = C/(V ∙ m)] 

𝜀′𝑟 ：誘電体の比誘電率 [‐] 

tan𝛿 ：誘電体の誘電正接 [‐] 

𝜀′𝑟 ∙ tan𝛿 ：誘電体の損失係数 [‐] 

𝑉 ：電極間の電位差 [V] 

𝑑 ：電極間距離 [m] 

𝑥 ：熱可塑性接着層の厚さ [m]  

𝐸′ ：貯蔵弾性率 [MPa] 

𝐸′′ ：損失弾性率 [MPa] 

𝜂 ：動的粘性率 [Pa ∙ s] 

𝐹𝑚𝑎𝑥 ：引張せん断試験における最大荷重 [N] 

𝐿 ：接合部位の重ね合わせ長さ [mm] 

𝑏 ：接合部位の重ね合わせ幅 [mm] 

𝜏 ：引張せん断強度 [N/mm2 = MPa] 
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第１章 緒論 

 

１．１ 研究の背景及び必要性 

 近年，自動車，航空・宇宙，船舶及び鉄道等の輸送分野において軽量化が要求されてい

る．軽量化の目的は輸送手段によって異なるが，例えば航空分野においては低燃費化によ

る燃料コスト削減，船舶分野においては燃料消費量の削減や高速化，そして鉄道において

は電力消費量の節約や沿線の振動低減並びに保線作業の軽減等[1]が挙げられる．自動車分

野においては主として原油価格の高騰に伴う低燃費化と地球温暖化対策の必要性から軽量

化が求められている．図 1－1 に 1986 年以降のドバイ原油価格の推移を示したが[2]，2008

年に起こったリーマンショックによる一時的な価格の下落を除けば2003年のイラク戦争以

降の急激な上昇から概して高止まりの状況にある． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

また，国際エネルギー機関（International Energy Agency：IEA）の報告によると 2035

年までの世界の石油需要予測は，ペースこそ緩やかになるものの増加傾向をたどり，特に

中国やインドをはじめとするアジア地域の需要が増大すると見込まれている[3]．原油価格

は需給によるファンダメンタルズ要因だけではなく地政学リスクや投資・投機マネーによ

るプレミアム要因によっても影響を受けるため短期的な変動幅はあるものの，中長期的に

は上昇していくものと想定されており，自動車燃費の一層の向上が求められている． 

一方，地球温暖化対策では，2013 年 11 月に開催された国連気候変動枠組条約第 19 回締

図 1－1 ドバイ原油価格の推移（1バレル：約 159 L） 

（BP Statistical Review of World Energy 2013 [2] より作成） 
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約国会議（COP19）において，我が国日本は 2020 年における温室効果ガスの削減目標を

2005 年と比較して 3.8%減とすることを表明した．温室効果ガスには二酸化炭素（以下，

CO2），メタン及び一酸化二窒素等が挙げられるが，人為起源の温室効果ガス総排出量の約

4 分の 3 を占める CO2 [4]を削減することが地球温暖化対策に於ける非常に重要な課題とな

っている．図 1－2 に 2012 年度の日本の各部門における CO2排出量を示したが[5]，日本に

おける CO2総排出量のうち運輸部門が 17.7%を占め，その中でも自動車全体で 86.8%（日

本全体の CO2総排出量の 15.4%）を占めている．このため COP19 の目標を達成するため

には，自動車部門における燃費向上や石油依存度の低減が可能な次世代自動車の普及によ

る CO2の削減が必要とされている． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

自動車の燃費にはエンジン性能及び転がり抵抗や空気抵抗等の走行抵抗が関わっている

が[6‐8]，車体重量は燃費支配要因の 40%程度を占めるとも言われており，燃費向上におけ

る車体軽量化の役割は非常に大きいとされている[9]．また，電気自動車や燃料電池車など

次世代自動車の航続距離向上のためにも車体の軽量化が必須の課題とされている[10]． 

 自動車軽量化の手法としては車体構造の合理化による部品数削減の方法もあるが，普通

鋼板よりも薄くて強度が高い高張力鋼への材料置換（鉄から鉄）[11‐13]，比重が鉄の 1/3

で比強度が鉄よりも高いアルミニウムへの置換（鉄から非鉄金属）[14‐16]，そしてアルミ

ニウムよりもさらに比重が低い樹脂（鉄から樹脂）への材料置換が果たす役割も非常に大

図 1－2 日本の各部門における CO2排出量 

（国土交通省環境政策課資料[5] より作成） 
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きい．樹脂への材料置換としては繊維強化熱硬化性樹脂（Fiber Reinforced Thermosetting 

Resin：以下，FRTS）の使用が挙げられる. FRTS はエポキシ樹脂や不飽和ポリエステル樹

脂等の熱硬化性樹脂をガラス繊維や炭素繊維等と複合させたもので，要求される強度や剛

性等の材料特性を満たしたまま軽量化が期待できることから，既に自動車のリアガーニッ

シュやトランクリッド及びトラックの導風板等に導入されている[17, 18]．しかし，FRTS

は一体成形を用いることが多く製造設備が大型で高価になりやすいことや，硬化に時間が

かかるために成形サイクルが長くなることが課題となっている．このため最近では，射出

成形やプレス成形が可能で，成形時間の短縮によるコスト削減やリサイクル性等の観点で

FRTS よりも優れる繊維強化熱可塑性樹脂（Fiber Reinforced Thermoplastics：以下，FRTP）

を用いた車体の軽量化に期待が高まっている[19]．中でも同じ重さで比較した時の強度（比

強度）が鉄鋼よりも高い炭素繊維や安価な補強材であるガラス繊維を複合させた FRTP は

軽量・高強度な材料であり，これらを立体的に組み上げた準構造及び構造材料としての用

途が期待されている．FRTP を用いた複雑形状の三次元構造体の作製には一体成形による方

法も可能であるが，複雑で比較的大きい形状の金型が必要となり金型の初期投資が大きく

なる．そのため，複雑な形状の部品は分割して成形した後で接合する方がコスト的に有利

になることも十分考えられるとの報告もある[20]． 

このような背景から，車体の軽量化を推し進めていくためにも FRTP の三次元構造化を

可能にする接合技術の設計及び研究開発が非常に重要視されてきている． 

 

１．２ 熱可塑性樹脂の接合技術 

 FRTP の接合においては，その母材樹脂である熱可塑性樹脂をいかに接合するかが非常に

重要である．図 1－3 に熱可塑性樹脂の一般的な接合方法を示したが，大きく分けて接着接

合，機械的接合及び溶着の３つに分類される．このうち溶着は被着材料である熱可塑性樹

脂を加熱溶融して接合させる方法であるが，加熱の方法によって熱溶着，摩擦溶着及び電

磁溶着の３つに分けられる．さらに，熱溶着には熱板溶着，熱風溶着，エクストルージョ

ン溶着，赤外線溶着及びレーザー溶着があり，摩擦溶着には振動溶着，超音波溶着，摩擦

撹拌溶着及び回転溶着，そして電磁溶着には抵抗溶着，誘導加熱溶着，誘電加熱溶着及び

マイクロ波加熱溶着が挙げられ，被着材の熱的・電気的・光学的性質等の物性や，大きさ，

形状並びに接合面積等によって最適な方法が選択可能である． 
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以下に各接合方法の概要について説明する． 

 

１．２．１ 接着接合 [21‐23] 

 接着接合は接着剤を用いて同種あるいは異種の樹脂同士を接合する方法で，一度に広い

面積の接合や，複雑な形状の接合面にも適用可能である．また部材にかかる応力が接合面

全体に均一に分散されるため，接合部にかかる負担を軽減できる利点を有する．接合後に

接着剤が残留するか否かにより溶剤接合と接着剤接合に分類できる．溶剤接合は被着材樹

脂の表面に溶剤を塗布して化学的に軟化させた後に，被着材樹脂同士を加圧することによ

り接合する方法である．溶剤接合に用いる溶剤は接合面を軟化させるためだけに使用し，

接合後は揮散させる．このため，溶剤の選択には樹脂の溶解しやすさだけでなく，溶剤の

環境・人体への影響や火災等安全対策も考慮に入れる必要がある．また，接合部に溶剤が

残留していると接合強度低下の原因となるため注意が必要となる．溶剤接合は非晶質ある

図 1－3 熱可塑性樹脂の接合技術 

熱可塑性樹脂の接合技術   

溶 着       機械的接合      

 溶剤接合       

 接着剤接合     

 ネジ・ボルト・ナット等   

 スナップフィット     

≪ 熱溶着 ≫ 

 熱板溶着 

 熱風溶着 

 ｴｸｽﾄﾙｰｼﾞｮﾝ溶着 

 赤外線溶着 

 レーザー溶着 

≪ 摩擦溶着 ≫ 

 振動溶着 

 超音波溶着 

 摩擦撹拌溶着 

 回転溶着 

≪ 電磁溶着 ≫ 

 抵抗溶着 

 誘導加熱溶着 

 誘電加熱溶着 

 ﾏｲｸﾛ波加熱溶着 

接 着 接 合    
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いは結晶性の低いアクリル樹脂，ポリカーボネート，ポリ塩化ビニル，ポリフェニレンオ

キシド，ポリスチレン及び ABS 樹脂等に適用可能である．一方，ポリプロピレン，ポリエ

チレン，ポリアセタール及びポリテトラフルオロエチレン（PTFE）は溶剤での溶解が困難

なため，溶剤接合は通常用いられない． 

接着剤接合は接合面に接着剤が残留するが，接着剤の固化の状況等により反応型接着剤，

溶剤型接着剤，ホットメルト接着剤及び感圧型接着剤に分類できる． 

反応型接着剤は接着剤に含まれる成分が化学反応によって硬化して接着するものであり，

主成分で分類するとエポキシ樹脂系，ウレタン樹脂系及びアクリル樹脂系等がある．硬化

方法による分類では主剤と硬化剤を混ぜ合わせる二液混合型と，空気や物体中の水分と反

応させて硬化させる一液型がある．熱可塑性樹脂同士だけでなく，熱硬化性樹脂，金属，

ガラス等の異種材との接合も可能である．硬化が十分に進行して高い接合強度が得られる

までに時間がかかるものが多く，ポリプロピレンやポリエチレン及び PTFE のように表面

エネルギーの低い樹脂には接着剤のみでの接合は困難で，事前にプライマー（下塗り剤）

を塗布したり，特別な表面処理を行ったりすることにより被着材表面の接着性を改善する

必要がある． 

溶剤型接着剤は，溶剤に樹脂やゴムを溶解させた接着剤を被着材樹脂の表面に塗布して

化学的に軟化させた後に被着材同士を加圧し，溶剤のみを揮散させることにより接合する

方法である．溶剤接着と類似しているが，溶剤だけでは接合面を互いに密着させにくい場

合や，塗布した溶剤が拡がりすぎてしまうのを防ぐ場合に用いられる． 

ホットメルト接着剤は加熱により樹脂が溶融して流動状態になり，これを被着材同士の

接合面に塗布して加圧し，冷却固化させることにより接合する方法である．ホットメルト

接着剤の材質はポリエチレン，ポリアミド，エチレン酢酸ビニル共重合体並びにポリウレ

タン等が用いられ，固化までの時間が短いため自動組立ラインに適している．またポリウ

レタン系ホットメルトは，冷却固化後に空気中に含まれる水分と架橋反応することにより，

従来のホットメルト接着剤では得られなかった高い耐熱性が得られることから自動車部品

にも利用されている[24]．ホットメルト接着剤は揮発性の有機溶剤を使用せず，毒性も少な

く，低コストで樹脂の接合が可能である．一方，溶融したホットメルト接着剤の冷却速度

が非常に速いため温度不足による接着不良の可能性があり，これを防ぐために接着剤の溶

融温度を上げ過ぎると接着剤が熱劣化を起こすこともあるので，温度設定には注意が必要

となる． 
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感圧型接着剤は圧力を加えると粘着剤が流動化して被着材を接合するものであり，接合

後も固化せずに粘着性が保たれている．液状のまま使用することもあるが粘着テープとし

ての利用が多く，アクリル樹脂系の粘着剤が多い．この方法はポリオレフィンを含むほと

んどの樹脂に適用可能であるが，一定の応力が持続的にかかった状態では時間とともに歪

みが増大するクリープ変形を受けやすいことや，耐荷重が比較的低い等の問題がある． 

 

１．２．２ 機械的接合 

機械的接合にはボルト・ナットやネジを用いて部材を締結する方法やスナップフィット

による方法がある．ボルト・ナットやネジを用いる方法は短時間で高い接合強度が得られ，

接合時の温湿度や被着材の表面状態の影響を受けず，さらには異種材料の接合や分解・再

組立が容易であることから，現在も一般的に利用されている手法である[25]．この方法はボ

ルト・ナットやネジを強く締め付けることによって接合性能を確保しているが，樹脂は金

属と比較してクリープ特性が劣るため，使用中に締め付けトルクが少しずつ低下したり[20]，

締結穴の周辺部に応力が集中して樹脂材料に亀裂が生じやすくなったりすることがある[25, 

26]．さらにボルト・ナット等締結部材の使用で重量が増加し，軽量化目的で樹脂を使用す

る利点が薄れてしまうこともこの方法の課題である． 

また，スナップフィットによる接合の例を図 1－4 に示したが，樹脂材料の弾性を利用し

てはめ込むことにより接合する方法であり，はめ込み部は Cantilever hook や

Bayonet-Finger 等様々な形状がある[27, 28]． 

 

 

 

 

 

 

  

 

 

 

 

図 1－4 スナップフィットによる熱可塑性樹脂の接合例 

Cantilever hook Bayonet-Finger 
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スナップフィットは接着剤やボルト・ナット等が必要ないため低コストであり，組み立

てが容易で，金属と樹脂のような異種材の接合にも有効である．一方，疲労による破壊を

受けやすく，熱膨張や吸湿及び環境による影響等によって接合部にゆるみが発生すること

がある． 

 

１．２．３ 溶着による接合 

熱板溶着 [23, 29‐33] 

熱板溶着は図 1－5 に示すように，加熱した金属板を用いて接合させる部位の表層樹脂を

加熱し，十分に溶融軟化した時点で金属板を取り除き，溶融軟化した被着材樹脂同士を圧

力をかけながら接触させ，冷却固化して接合する方法である． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

この接合方法のプロセスは図 1－6 のように４段階からなる[33]．第１段階ではまず比較

的高い圧力下で接合部位を熱板表面に十分に接触させる．熱板からの熱伝導により樹脂の

温度が上昇して融点に達すると，熱板に接触している樹脂が溶融して圧力により押しつぶ

される．第２段階では金属板に接触させている樹脂の圧力を減少させ，金属板からの熱を

樹脂内部にさらに浸透させて溶融樹脂層を厚くする．溶融樹脂層が十分厚くなったら第３

段階で圧力を解除して被着材樹脂を熱板から分離する．この段階では接合部位となる溶融

樹脂表面の温度が低下するので，溶融樹脂が固化して接合が不十分になるのを防ぐために

できるだけ短時間で行う必要がある．第４段階では圧力下で接合部位を接触させ，溶融樹

脂を接合面の外部に押し出しながら冷却固化して接合を完了する． 

図 1－5 熱板溶着による樹脂の接合方法 

被着材樹脂 

加熱した金属板 
（熱板） 
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熱板溶着はほとんどの熱可塑性樹脂に適用可能で，高い接合強度が得られて自動化も容

易な方法である．また，大きい部品の溶着も可能で，融点が異なる樹脂同士の接合でも相

溶性がある場合は異なる温度の熱板を使用することにより溶着が可能となる．一方，樹脂

は金属と比較して熱拡散率が低く，樹脂を溶融するのに高温を必要とするため樹脂が劣化

しやすくなることや[34]，他の溶着方法と比較して工程時間が長いこと[23]及び溶融樹脂が

熱板に付着しやすいこと[31, 32]が課題に挙げられている．熱板への樹脂の付着を防止する

ためにテフロンコーティングした熱板を用いたり，熱板と被着材との間にテフロンシート

を挟んだりすることがあるがその分ランニングコストが増加する． 

 

熱風溶着 [23, 30‐32, 35] 

熱風溶着は図 1－7 に示すように，被着材樹脂と同じ材質である溶接棒と被着材樹脂の両

方を熱せられたガス（通常は空気）によって溶融軟化して溶着する方法であり，溶着技術

の中でもコストが低い．この方法はあらゆる形や大きさ及び種類の樹脂の溶着が可能で，

自動車バンパーの修理や薬品貯蔵タンクへの適用例がある[35，36]．また，熱風溶着の装置

は単純で持ち運びが可能であるため，接合対象物が大きすぎて作業場に持ち運びができな

いものでも現場で修理が可能である． 

図 1－6 熱板溶着の各工程における時間と圧力及び変位の関係（文献[33]をもとに作成） 

変
位

 
圧
力

 

時間 

時間 
第 1段階 第 2段階 第 3段階 第 4段階 
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一方，この溶着法は手動によるプロセスのため溶着の質は作業者のスキルと経験による

ところが大きく作業者の訓練が必要となる[31, 35]．また，他の溶着法に比べて作業速度が

遅くなるため大量生産には不向きである． 

 

エクストルージョン溶着 [23, 30, 32, 35] 

エクストルージョン溶着は図 1－8 に示すような装置（エクストルーダー）を用いて，接

合部位と同じ材質の熱可塑性樹脂を加熱溶融しながら連続的に押し出して樹脂を溶着する

方法である． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

熱風溶着と類似しているが一度に多くの溶融樹脂を吐出できるため，タンクやパイプな

どの大きな熱可塑性樹脂の溶着に利用可能である．接合を容易に行うために，エクストル

図 1－7 熱風溶着による樹脂の接合方法 

図 1－8 エクストルージョン溶着による樹脂の接合方法 

樹脂製溶接棒 

被着材樹脂 

熱風溶着ノズル 

Welding shoe 

被着材樹脂 

エクストルーダー 

熱風トーチ 
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ーダーから溶融樹脂が吐出される直前に溶着部位を熱風で予備加熱している．エクストル

ーダーの先端には，接合部の形状に合わせた welding shoe と呼ばれる交換可能な PTFE 製

の部品を取り付けて溶融樹脂を吐出する．この方法は熱風溶着と同様に通常手動で行われ

るが，連続溶着のための自動化も可能である．一方，熱風溶着と比較すると装置が大きく

重量もあるため垂直方向やコーナーあるいは狭い空間での溶着は困難である[23]．また溶着

の質は作業者のスキルによるため，熟練のための訓練が必要となる[35]． 

 

赤外線溶着 [23, 29, 31, 32]  

赤外線溶着は図 1－9 に示すように，接合させる部位の樹脂表面に加熱した金属板や赤外

ランプから発せられる赤外光を照射し，十分に溶融軟化した時点で赤外光の熱源を取り除

き，被着材樹脂を圧力条件下で接合する方法である．この接合方法のプロセスは３段階か

らなる[23]．第１段階では溶着部分表面は赤外光源から特定の距離を隔てて設置され，樹脂

の溶融温度まで加熱される．溶融樹脂層がある厚さに達した後に第２段階で赤外光源を取

り除いて接合面を接触させる．この段階は熱板溶着と同様に接合部位となる溶融樹脂表面

温度が低下するので，溶融樹脂が固化して接合が不十分になるのを防ぐためにできるだけ

短時間で行う必要がある．第３段階では接合部分の溶融樹脂が冷却固化するまで圧力をか

け続けて溶着を完了する． 

 

 

 

 

 

 

 

 

熱板溶着に似ているが，この方法では熱源に非接触で被着材樹脂を加熱することができ

るため，接合表面のコンタミネーションが少ないことや作業時間を短縮できることが熱板

溶着よりも優れている．一方，透明樹脂を溶着する場合には，接合表面に赤外光を吸収す

る物質が必要となる． 

 

熱源（赤外ランプ等） 

被着材樹脂 

赤外光 

図 1－9 赤外線溶着による樹脂の接合方法 

加圧 
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レーザー溶着 [23, 29‐32] 

レーザー溶着はレーザー光を照射して接合面の樹脂を溶着する方法で２つの手法がある．

1つは接合面にレーザー光を直接照射して溶着を行う直接レーザー溶着（図 1－10）である

が利用例は少ない． 

 

 

 

 

 

 

 

 

もう 1つの方法は図 1－11 に示すようなレーザー透過溶着（transmission laser welding）で

ある． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

レーザー透過溶着は，レーザー光を透過する樹脂（光透過性樹脂）とレーザー光を吸収

する樹脂(光吸収性樹脂)を重ねた状態で適度な圧力で押しつけ，レーザー光の照射位置を

移動させて接合面全体を加熱溶着して接合する方法である．レーザー光は上層の光透過性

樹脂を透過して下層の光吸収性樹脂表面に達すると発熱し，光吸収性樹脂が溶融する．光

吸収性樹脂表面付近で発生した熱は熱伝導によって光透過性樹脂内部にも伝わって樹脂を

溶融し，溶融した両層の樹脂が混ざり合う．混ざり合った樹脂はレーザーが別の場所へ移

図 1－11 レーザー透過溶着による樹脂の接合方法 

図 1－10 直接レーザー溶着による樹脂の接合方法 

レーザー光 

加圧ローラー 被着材樹脂 

上層（光透過性樹脂） 

下層（光吸収性樹脂） 

レーザー光 

加圧 
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動するかレーザー照射を停止することにより冷却固化し，加圧を解除して接合が完了する． 

レーザー透過接合におけるレーザー源としては Nd:YAG（ネオジムをドープしたイットリ

ウム・アルミニウム複合酸化物のガーネット構造結晶），ダイオードレーザー及びファイバ

ーレーザー等が用いられ，下層の樹脂中またはその表面に添加する吸収材は炭素系粒子や

Clearweld○R（Gentex 社，USA）のような赤外線吸収剤が用いられている． 

この方法による接合は無振動で行うことができ，熱の影響箇所が小さいため熱による樹

脂へのダメージや残留応力が少なく，バリの発生もないため外観が良好で自動化も容易で

ある．一方，接合する樹脂には制限があり，レーザー吸収剤をどちらかの樹脂または接合

面に添加し他方の樹脂はレーザーを透過する必要があることや装置が高価であることがこ

の方法の課題となっている[23]． 

 

振動溶着 [23, 30‐32] 

振動溶着は図 1－12 に示すように，被着材の接合部同士を接触させ，加圧した状態で 100

～240 Hz 程度の周波数及び振幅が 5 mm 以下の往復運動を片方の被着材に与え，接合部材

の接触面に摩擦熱を発生させて樹脂を溶着する方法である[23]． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

この方法による溶着工程における時間と溶融による変位との関係を図1－13に示したが，

４段階により行われる[30, 32]．第１段階では摩擦熱により接合境界面の温度が上昇し，非

結晶性樹脂はガラス転移点，結晶性樹脂では融点に達する．この段階では樹脂はまだ溶融

図 1－12 振動溶着による樹脂の接合方法 

被着材樹脂 

周波数：100～240 Hz 
振幅  ：～5 mm 

加圧 
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しておらず固体の状態である．第２段階では接合境界面が溶融し始め，溶融樹脂が横方向

に流れることによって溶融による変位が増加し始める．第３段階では溶融物の発生と変位

の割合が同じになり，変位は時間とともに直線的に増加する．第４段階の始めに振動を止

めて接合対象物の位置決めを行う．接合界面には溶融樹脂が残っているため，圧力を加え

たまま溶融樹脂を冷却固化させて溶着を完了させる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

振動溶着はほとんどの熱可塑性樹脂に適用可能であるがフッ素樹脂は摩擦係数が低いた

め加熱されにくい．また，工程時間が短く，エネルギー効率も良く，局所的に加熱される

ため熱板溶着のような過加熱による被着材の劣化が起こりにくい．さらに大きい材料の接

合も可能であり，接合部位の表面に塗料や離型剤等のコンタミネーションがあっても振動

溶着中に接合面外部に押し出されるため影響がほとんどない．振動溶着の自動車への適用

例としてはインストルメントパネルとエアダクトとの溶着やリヤレンズが挙げられる[37]． 

一方，圧力をかけながら振動させるためには特有の保持機構が必要であるとともに，被

着材を保持した時の圧力で形が崩れないようにするためには被着材樹脂の硬さが要求され

る．接合部が曲がってしまうと摩擦力が働きにくく接合が不十分となるため，リブを設け

て対応する場合もある．さらに振動の際に騒音が発生するため，防音壁を設けて許容レベ

ルまで下げる必要がある[23]． 

 

超音波溶着 [23, 29‐32] 

超音波溶着は周波数が 10～数十 kHz，振幅が 1～数十 μm 程度の機械的振動を与えるこ

とにより被着材樹脂の表面部分に摩擦熱を発生させて溶融接合する方法である（図 1－14）．

時 間 

溶
融
に
よ
る
変
位

 

第 1 段階 第２段階 第３段階 第４段階 

図 1－13 振動溶着の各工程における時間と変位の関係 
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多くの場合，「energy director」と呼ばれる三角形状の突起物（溶着リブ）を接合樹脂上部

側に設けて超音波エネルギーを集中させ，溶着を開始する． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

超音波溶着は図 1－15 に示すとおり４段階からなる[23]． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

超音波振動は溶着面に対して垂直に発信され，energy director が下部側の溶着面と繰り

返し接触することによって摩擦熱が発生して溶融が始まり，接合面に流れ出す段階が第１

段階である．この段階の初期では溶融による変位が急速に増加するが，溶融した energy 

director が接合面に広がり上部側と下部側の樹脂の接触面積が増加するとともに変位が低

下する．第２段階では上部側と下部側の樹脂が接合面全体で接触し，溶融割合が増加し始

図 1－14 超音波溶着による樹脂の接合方法 

時 間 

溶
融
に
よ
る
変
位

 

energy director 

第 1 段階 第２段階 第３段階 第４段階 

図 1－15 超音波溶着の各プロセスにおける時間と変位の関係（文献[23]をもとに作成） 

被着材樹脂 

超音波ホーン 
周波数：10～数十 kHz 
振幅  ：1μm～数十μm 
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める．第３段階では一定の割合で双方の表面樹脂が溶融するが，一定時間経過後あるいは

一定距離到達後に超音波振動を止める．第４段階では圧力を維持し，接合面外部に溶融樹

脂を押し出すとともに冷却固化して溶着を完了させる． 

超音波溶着は自動車，電気，医療及び包装等幅広い産業で利用されている最も一般的な

溶着方法であり，溶着時間が短く，高い接合強度が得られる．一方，一度に広い面積の溶

着を行うことが困難であること，並びに energy director や接合部の特別な設計が必要とな

ること等がこの接合方法の課題である． 

 

摩擦撹拌溶着 [23, 32] 

摩擦撹拌溶着はイギリスの溶接研究機関である TWI（The Welding Institute）によって開発

された技術で，図 1－16 のように先端に突起のある接合ツールに回転を与えることにより

接合する樹脂に摩擦熱を発生させて溶融するとともに，接合ツールの回転力によって接合

部周辺の溶融樹脂を撹拌混合することで部材を一体化させる接合方法である．摩擦熱の発

生には突起の回転の他にもブレードを用いた接合方向に垂直な方向の往復運動による方法

もある．この方法は厚い樹脂の接合が可能で多くの熱可塑性樹脂に適用可能であるが，直

線的な接合に限られ複雑形状部材の接合には不向きである． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

摩擦撹拌溶着はアルミニウム合金の接合方法として使用されており，樹脂への適用も可

能であるがまだ実用例は少なく，現在多くの研究開発が進められている段階である． 

 

回転溶着 [23, 31, 32] 

回転溶着は被着材の一方を固定し，圧力をかけながら他方の被着材を高速回転すること

図 1－16 摩擦撹拌溶着による樹脂の接合方法 

被着材樹脂 

接合ツール 

加圧 
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によって摩擦熱を発生させて熱可塑性樹脂を溶融接合する方法である（図 1－17）． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

回転溶着の工程は図 1－13 に示した振動溶着の場合と同様４段階で行われる．実用的な

工程条件は回転速度（接線方向の速度で 1～20 m/s），回転摩擦時の圧力（0.08～0.15 MPa）

並びに冷却時の圧力（0.1～0.3 MPa）で，溶着時間は回転速度と回転摩擦時の圧力にもよ

るが数秒～十数秒で接合が可能である[35]．  

回転溶着はほとんどの熱可塑性樹脂の接合に適用可能で，溶着時間が短く大量生産が可

能であるが，接合部位が円形の被着材に限られるという制限がある．また，発生する摩擦

熱は接線方向の回転速度によるため，円形の中心よりも外縁の方が加熱されやすくなるこ

とから，厚みの薄い中空状の円形部品の接合により適している． 

 

抵抗溶着 [23, 29, 31, 32, 38] 

抵抗溶着は図 1－18 に示すように，被着材である熱可塑性樹脂の間に金属メッシュやワ

イヤーあるいは炭素繊維のような導体を設置し，この導体に電流を流してジュール熱を発

生させて導体近傍の熱可塑性樹脂を加熱溶融し，同時に圧力を加えることによって接合す

る方法である．導体が接合面中に残るため，導体と熱可塑性樹脂との親和性が接合部の機

械的強度に影響を与えたり，リサイクルが困難になったりする場合がある．また抵抗溶着

においては絶縁体の設置が非常に重要な要素とされており，絶縁体を設置せずに被着材樹

脂と熱伝導性の高い金属とが直接接触している場合には，接合部樹脂の加熱溶融に必要な

熱が散逸してしまうため接合が不十分となる可能性がある[38]． 

抵抗溶着は制御が容易で，ほとんどの熱可塑性樹脂の接合に利用可能であり，さらには

図 1－17 回転溶着による樹脂の接合方法 

被着材樹脂 

加圧 
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異種材（熱硬化性樹脂，金属及び種類の異なる熱可塑性樹脂同士）との接合も可能である．

また，工程時間が比較的短く，平らな面でなくても接合が可能である．一方，導体からの

距離が離れるにしたがって加熱が不十分となりやすく，接合強度が低下する可能性がある． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

誘導加熱溶着 [23, 29, 31, 32] 

誘導溶着は図 1－19 に示すように，コイルに高周波電流を流して発生させた誘導磁界に

よって接合部に設置したインプラント（金属繊維，メッシュ及び磁性粉等の樹脂複合材）

が発熱して溶融し，圧力をかけながら被着材の熱可塑性樹脂を接合する方法である． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

被着材樹脂自体に金属繊維やメッシュ及び磁性粉等が含まれている場合はインプラント

図 1－18 抵抗溶着による樹脂の接合方法（文献[38]をもとに作成） 

図 1－19 誘導加熱溶着による樹脂の接合方法 

被着材樹脂 

絶縁体 

導体（発熱体） 

加圧 

被着材樹脂 

インプラント 

コイル 

誘導磁界 

加圧 
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が無くても発熱するため，誘導加熱により溶着可能である．インプラントが発熱する原理

は渦電流損とヒステリシス損がある．渦電流損については，コイルに交番電流を流すと磁

界が変化して電磁誘導によりインプラントに渦電流が流れる．この渦電流によって発生し

たジュール熱が渦電流損である．またヒステリシス損は磁性材料を含むインプラントで発

生するが，コイルに交番電流を流した時に生じる交番磁界に対して磁束密度は図 1－20 の

ようなヒステリシス曲線を描く[39]．これによるエネルギーの損失がヒステリシス損であり

その大きさは曲線で囲まれた面積の大きさに比例する． 

 

 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

この方法はほとんどの熱可塑性樹脂の接合に利用可能で立体構造体の接合も可能であり，

接合に要する時間も比較的短時間である．質の高い接合にはインプラントを均一に加熱す

ることが必要であるが，使用するコイルのデザイン及びその配置が加熱の均一性に影響を

与えるため，これらの最適な設計を行うことは非常に重要である．また，インプラントを

加熱しすぎると接合部の樹脂が劣化して強度が低下することがあるため，接合時間と温度

の最適化も重要である．また，発熱に利用される磁界からのエネルギーはコイルからの距

離が離れると急激に低下するため，コイルと接合部との距離を適切に保つ必要がある．さ

らにインプラントに金属繊維やメッシュが含まれる場合には，リサイクルが困難になるこ

とがある． 

 

 

図 1－20 磁気ヒステリシス曲線 

磁界：H 

磁束密度：B 
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誘電加熱溶着 [23, 30‐32, 35] 

 誘電加熱はメガヘルツ帯の高周波を接合部に照射して樹脂材料を直接加熱し，溶融と同時

に圧力を加えて溶着する方法である（図 1－21）．実際には国際電気通信連合により割り当

てられ，工業用周波数帯として決められている 13.56 MHz，27.12 MHz 及び 40.68 MHz

の周波数が使用されることが多い． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

誘電加熱による発熱は誘電損によって起こる．これは２枚の電極の間に絶縁性の被着材

樹脂（誘電体）を挟んで交番電界を加えると被着材を構成する分子は分極を起こすが，高

周波領域では電界の変化に追随できずに分極が遅れ，エネルギーの損失が生じるために発

熱するものである．誘電加熱により発生する単位体積当たりの熱量 P は以下の式で表され

ることが知られている[39]． 

 

𝑃 = 2𝜋𝜀0・𝑓・𝐸2・𝜀𝑟
′・tan𝛿  (W/m3)  

[𝜀0：真空の誘電率 8.854×10-12（F/m），f：周波数（Hz），E：電界強度（V/m）， 

𝜀𝑟
′：誘電体の比誘電率（－），tanδ：誘電体の誘電正接（－）] 

この式によると，誘電加熱による発熱量は誘電体の比誘電率𝜀𝑟
′と誘電正接 tanδ の積（＝

損失係数：𝜀𝑟
′・tanδ ）に比例するため，ポリ塩化ビニル，ポリウレタン及びポリアミドの

ように極性を有し損失係数が高い熱可塑性樹脂は高周波により加熱しやすいが，ポリプロ

ピレンやポリエチレンのように非極性で損失係数が低い樹脂は高周波による加熱がしにく

い．誘電加熱は被着材自身が発熱するためエネルギー効率が高く，短時間での接合や自動

化も可能である．また，被着材の厚さが薄いほど誘電加熱を受けやすく，熱可塑性樹脂の

図 1－21 誘電加熱溶着による樹脂の接合方法 

 

被着材樹脂 

電極 

高周波電源 

加圧 
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フィルムや薄いシートの接合に利用され，カードホルダーや医療用の輸液バッグの密封等

への適用例がある[23, 35]． 

 

マイクロ波加熱溶着 [23, 29, 31, 32] 

マイクロ波加熱溶着の概略を図 1－22 に示した．この方法は被着材樹脂の間に電磁波吸

収材の薄い層を設置し，圧力をかけながらマイクロ波を照射して電磁波吸収材を加熱する

ことにより，周囲に存在する被着材樹脂を溶融して接合する方法である． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ポリ塩化ビニルやナイロン並びにポリフッ化ビニリデンのように分子内に極性基を有す

る熱可塑性樹脂は電磁波吸収材を用いず，マイクロ波により直接加熱することも可能であ

る．マイクロ波の周波数は国際規格で 2.45 GHz に統一されているがアメリカやカナダでは

915 MHz 帯も利用されている.電磁波吸収材にはドーピングによって導電性を高めたポリ

アニリンやポリピロールあるいはカーボンブラック等が用いられる[40, 41]．最近では，耐

熱性や機械的強度に優れる炭素繊維強化ポリエーテルエーテルケトン（CF/PEEK）をこの

方法により接合する研究も行われている[42]．マイクロ波加熱接合では電極板を用いる誘電

加熱接合に比べて電界の均一性を得ることが難しく加熱にムラが生じることがあるが，加

熱しようとする物質形状の自由度が高く複雑で三次元的な接合にも適応が可能である． 

 

 

 

 

図 1－22 マイクロ波加熱溶着による樹脂の接合方法 

電磁波吸収材 

マイクロ波オーブン 

被着材樹脂 
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１．３ ポリプロピレン及びポリプロピレンを母材樹脂とする 

繊維強化熱可塑性樹脂の接合技術 

自動車軽量化を目的として，金属代替としての FRTP の使用が注目されてきていること

については１．１で述べた．FRTP の母材樹脂としてはポリプロピレン（以下，PP），ナイ

ロン 6，ナイロン 12，ナイロン 66 及びポリカーボネートが使用され，さらにはポリフェニ

レンスルフィド，ポリエーテルイミド並びにポリエーテルエーテルケトン等のエンジニア

リングプラスチックも航空機部品等の特殊用途で用いられている[43, 44]．FRTP に用いら

れているこれらの樹脂のうち，PP は安価で軽量な汎用樹脂であるため現在市場で最も多く

用いられており，強化繊維として最も多く使用されているガラス繊維と複合させたガラス

繊維強化ポリプロピレン（以下，GF/PP）は Quick form®（東洋紡），GMTex®（Quadrant），

Celstran®（Celanese），TEPEX®（Bond-laminates），Verton™（Sabic），Twintex®（Owens 

Corning），ファンクスター™（日本ポリプロ），モストロン®（プライムポリマー）及びプラ

ストロン™（ダイセル）等多くの商品が上市されている．これらの GF/PP はフロントエン

ドモジュールや，バックドアモジュール，ラジエーターコアサポートなど自動車部品の一

部に既に利用されている[45‐48]．しかしながら PP は非極性で化学的に不活性なため，反

応型接着剤や溶剤を用いた接着剤による接合が非常に困難であり，立体構造体の組立部材

には使用が制限されてきた．このため，PP を母材樹脂とする FRTP の適用範囲の拡大には

短時間で高強度が得られる PP の接合技術の開発が必須となってきている． 

PP 及び繊維強化 PP の接合には，１．２で説明した樹脂の接合方法のうち，被着材の表

面処理を併用した接着接合に加え，溶着による接合に関する研究が数多く検討されてきた．

溶着による接合方法では熱溶着（熱板溶着，熱風溶着及びレーザー溶着），摩擦溶着（超音

波溶着，振動溶着及び摩擦撹拌溶着）並びに電磁溶着（誘導加熱溶着，抵抗溶着）につい

てこれまでに検討されている．以下に，PP 及び繊維強化 PP に対するそれぞれの接合方法

についての研究例を挙げる． 

 

接着接合 

先にも述べたが PP は非極性で化学的に不活性なため反応型接着剤や溶剤を用いた接着

剤による接合は非常に困難である．このため，化学的に不活性な PP の表面を種々の方法に

よって活性化させ，接着剤との親和性を高めて接合する方法が検討されてきた．活性化の

手法としてはコロナ放電処理，フレーム（火炎）処理，プラズマ処理，無水マレイン酸処
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理及びフッ素化処理等が挙げられる．例えば M. Noeske らは常圧プラズマ処理後にポリウ

レタン接着剤で PP を接着接合することにより，無処理で接着した PP の引張せん断強度

（0.2 MPa）を 3.7 MPa まで向上させている[49]．この論文では，X 線光電子分光分析装置

（XPS）を用いて PP 表面の元素分布についても測定しているが，無処理では 3.1％であっ

た酸素原子の割合が常圧プラズマ処理によって 8.7%まで増加しており，PP 樹脂表面が活

性化されたことによって接着剤との親和性が向上し，引張せん断強度が高くなったと推定

している．また，M.D. Green らは PP に様々な前処理を行って表面を活性化させ，ポリウ

レタン接着剤で接合した試験片の引張せん断強度を比較している[50]．その結果，前処理な

しで接着接合した PP のせん断強度が 0.07 MPa であるのに対して，フレーム処理で 3.47 

MPa，真空プラズマ処理で 3.35 MPa，フッ素化処理で 2.96 MPa，コロナ放電処理で 2.72 

MPa まで強度が向上している．また N. Encinas らはポリウレタン接着剤を用いて PP を接

合する際に，被着材 PP の表面に対して紙やすり処理，プライマー処理及び常圧プラズマ処

理を施し，被着材 PP の表面エネルギーや接合試験片の引張せん断強度に及ぼす影響を調べ

ている[51]．接触角測定による表面エネルギーの評価では紙やすりで PP の表面を荒らした

場合は無処理の PP と変わらないが，常圧プラズマ処理では無処理の 2 倍以上の表面エネル

ギーが得られ，その増加分のほとんどが極性に由来する成分であった．これにより接合試

験片の引張せん断強度は，無処理及び紙やすり処理を施した場合に 0.04 MPa であるのに対

して常圧プラズマ処理では 0.23 MPa まで上昇し，さらに常圧プラズマ処理とプライマー処

理を併用することにより，0.76 MPa まで向上している．このように PP の接着接合におい

て PP の表面に前処理を施すことにより前処理がない場合と比較して接着強度が向上する

が，接着剤による PP の接合自体に時間がかかるうえ，前処理工程の増加による作業時間と

コスト上昇の問題が生じることが課題となっている． 

 

熱板溶着 

M.J.Oliveira らは熱板溶着による PP の突合せ接合において，熱板の温度や加熱時間等の

条件を変えた場合の引張強度等への影響を検討している[52]．その結果，溶融層の厚さ L0

と接合による溶融層の変位 d の比 RMD（ratio of melt displacement）＝d/L0及び溶接部の

形態が接合部の品質に影響を与えており，RMD が高すぎる場合は接合面の外に押し出され

る溶融樹脂が多く接合面に残る溶融樹脂層が非常に薄いため接合強度は低下し，逆に RMD

が低すぎる場合にも接合面にボイドが生じて強度の低下が見られている．また邱らは，熱
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板溶着した PP における接合界面部の微細構造や接合強度及び破壊機構に及ぼす接合条件

の影響を検討している[53]．加熱温度と溶着圧力の増加により接合強度が向上し，条件の最

適化によって母材の PP とほぼ同じ接合強度が得られている．また，高い接合強度を得るに

は接合面のボイドによる欠陥を完全に排除することが重要だとしている．さらに，接合面

から必要以上に溶融樹脂を排出させると接合強度の向上が期待できないだけでなく，接合

界面の流動層における PP の結晶配向が強くなり，この部分で破壊が生じ，結晶配向方向に

沿って亀裂が進展しやすくなって疲労寿命を低下する恐れがあるとしている．このように

熱板溶着による PP の接合は可能で高い接合強度が得られるが，接合面における溶融樹脂の

形態が接合強度に影響を与えるため，条件の最適化が非常に重要である．また，被着材 PP

を溶融するのに高温を必要とするため樹脂が劣化しやすくなることや溶融樹脂が熱板に付

着しやすいことも考慮に入れておく必要がある． 

 

熱風溶着 

O. Balkan らが接合部の溝の形状（Single-V または double-V：図 1－23）や welding shoe

の有無による PP 板の熱風溶着における接合強度への影響を検討している[54]． 

 

 

 

 

 

 

 

 

welding shoe を用いることにより接合強度が向上するが，これは welding shoe の使用に

より接合部の溝が加熱されやすくなることや，接合部にかかる圧力（1.4～2.8 MPa）が

welding shoe を使用しない場合（～0.7 MPa）と比較して高いことが原因としている．接

合強度は，溝の形状が double-V で welding shoe を使用した場合に最大値 16.88 MPa（母

材 PP の 80%）が得られている．また B. Marczis らは，PP 板の熱風溶着における溶着温

度，溶着速度，吐出量及び圧力の影響を検討し，すべてのパラメータが接合試験片の引張

強度に影響を与えていることを示し，最大で 19 MPa の接合強度が得られている[55]．この

図 1－23 熱風溶着における接合部の溝の形状 [左：Single-V，右：double-V] 

（文献[54]をもとに作成） 
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ように，熱風溶着を用いて条件を最適化することにより PP の接合が可能で高い接合強度が

得られるが，手動によるプロセスのため溶着の質は作業者の経験によるところが大きく，

他の方法に比べて溶着のスピードが遅いため大量生産には向かないことを考慮に入れてお

く必要がある． 

 

レーザー溶着 

E. Ghorbel らがカーボンブラックを 2 wt%含む PP をレーザーダイオードの吸収材とし

て用いて PP との接合を行っている[56]．レーザーの強度や溶着速度が接合部分の結晶性や

ボイドの生成に及ぼす影響について検討し接合条件の最適化を行っているが，レーザー強

度が強すぎるかあるいは溶着速度が遅すぎる場合にはボイドの生成が進んで溶着の質に影

響を及ぼすことを明らかにしている．また X. Wang らは，1 mm 厚の PET と 2 wt％のカ

ーボンブラックを含有した 2.5mm 厚の PP をレーザー溶着する際に，レーザー強度や溶着

速度等の条件とレーザー照射により形成される溶融池の形状及び引張せん断強度との関係

について調べている（図 1－24）[57]． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

レーザー照射により形成される溶融池の溶着幅（weld width：WW）および溶融深さ

（molten depths in the transparent PET and absorbing PP：DTA）は，高いレーザー強

度及び低い溶着速度で増加する傾向が見られた．また接合部に形成した溶融池の溶融深さ

と溶着幅の比（D/W）は引張せん断強度に大きく影響を与え，この値が 0.6905 より小さい

場合は D/W の増加とともにせん断強度も増加し最大で 11.59 MPa の強度が得られるが，

D/W が 0.6905 より大きくなるとせん断強度は急速に低下した．これは D/W が大きすぎる

図１－２４  PET と 2 wt%カーボンブラック含有 PP とのレーザー溶着における 

溶融池の概念図（文献[57]をもとに作成） 
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場合は過剰なレーザーのエネルギーによって被着材の部分的な分解が起こることが原因と

推定しており，高い引張せん断強度の接合を得るには接合部にできる溶融池の D/W 比を最

適化することが重要であるとしている．このようにレーザー溶着法は，レーザー強度や溶

着速度の最適化によって高い接合強度が得られるが，接合する一方の樹脂はレーザーを透

過する必要があるため，例えば繊維強化 PP 同士の接合には向かない等材料に制限があるの

がこの方法の課題である． 

 

超音波溶着 

S.J. Liu らが PP 又は GF/PP 同士の突合せ超音波接合において，L18 直交表を用いた田

口メソッドにより６種類のパラメータ（超音波照射時間，超音波照射時の圧力，冷却時間，

冷却時の圧力，energy director の形状及び振幅）が接合強度に与える影響について検討を

行っている[58]．その結果，PP 及び GF/PP ともに超音波照射時間，energy director の形

状及び超音波の振幅が接合強度に大きな影響を与えることが明らかとなり，最適条件によ

る超音波溶着により PP 同士の接合で 13.8 MPa，GF/PP 同士の接合で 13.3 MPa の引張強

度が得られている．また，E. Sancaktar らは種々の添加材（CaCO3，タルク，マイカ及び

ガラス繊維）を含有した PP 複合物の超音波接合を検討している[59]．接合時間や圧力等の

条件を最適化した結果，いずれの添加材を用いた場合でも添加材の含有率が高くなるにつ

れて接合強度が低下した．また，添加材種類の違いでは CaCO3やガラス繊維で接合強度が

高く，タルク及びマイカで低い傾向が見られた．これは CaCO3やガラス繊維に対してのみ

PPとの親和性向上のためにそれぞれステアリン酸やシラン系処理剤による表面処理を施し

ていることや，タルク及びマイカのような板状粒子は接合面に対して平行に配向している

ことが接合強度に影響を与えていると推測している．上述した 2 つの報告どちらにおいて

も超音波照射時間が 1 s 未満で PP あるいは GF/PP が接合しているように，超音波溶着法

は非常に短時間で PP の接合が可能である．一方，この方法では一度に広い面積の溶着を行

うことが困難であることや energy director 等接合部の特別な形状設計が必要となることも

考慮に入れておく必要がある． 

 

振動溶着 

振動溶着については G. Jandali らが，連続ガラス繊維強化 PP の重ね合わせ接合におけ

る条件（クランプ圧，振動時間，振幅，接合する GF/PP の種類並びに振動方向に対するガ
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ラス繊維の向き）について検討を行っている[60]．接合試験片の引張せん断強度はクランプ

圧力や振動時間及び振幅により影響を受け，最大で 13.8 MPa の引張せん断強度が得られて

いるが，例えば振動時間が長すぎると強度が低下する場合もあるため，条件の最適化は慎

重に行う必要があるとしている．また X.Y. Dai らは，不連続ガラス繊維強化 PP の振動溶

着におけるガラス繊維の長さや接合時の圧力及び接合面の状態（射出成型面又は機械的に

切断された面）等が接合試験片の引張強度に及ぼす影響について検討している[61]．短繊維

の場合は接合時の圧力増加とともに強度が低下するが，長繊維の場合は圧力の増加ととも

に強度が向上した．短繊維の場合は，接合時の圧力が増加すると溶融樹脂が接合面から押

し出されて接合部分の溶融層が薄くなり，繊維が接合面に平行に配向しやすくなる．一方，

長繊維の場合は，その繊維の長さが原因となって接着層が薄くても接合面に平行な繊維配

向が起こりにくいため，短繊維の場合と接合強度の傾向が異なって強度が向上したと推測

している．また，40%の長ガラス繊維を含む PP について機械的に切断した面同士を振動溶

着した場合にはバルクより多くの繊維が接合面に存在しなおかつ接合面に垂直に配向した

繊維が多く存在するため，最大で 70 MPa の引張強度が得られている． 

 

摩擦撹拌溶着 

摩擦撹拌溶着については H. Ahmadi らが 4mm 厚の炭素繊維強化 PP 板同士の摩擦撹拌

接合を行い，接合ツール先端のピン形状（図 1－25）がせん断強度に及ぼす影響について検

討している[62]．ピン形状は接合部の表面状態や引張せん断強度に重要な影響を与え，接合

部表面に穴やボイドが少なくなるようなピン形状（Threaded cylindrical‐conical）で最大

5.7 MPa の引張せん断強度が得られている． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

a b c d 

図１－２５ 摩擦撹拌接合溶着における接合ツール先端のピン形状（文献[62]をもとに作成） 

           a：Threaded cylindrical b：Threaded cylindrical-conical 

              c：Simple cylindrical-conical d：Threaded conical 
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一方，Simple cylindrical-conical（図 1－25 の c）では引張せん断強度が一番低く 3.8 MPa

であった．これは摩擦撹拌により溶融した樹脂の撹流が，他のピンを用いた場合よりも少

ないことが原因と推定している．さらに接合試験片の引張せん断試験では，どのピン形状

においても摩擦撹拌によって接合した部位での破壊が起こり，この部分が最も弱いことを

明らかにしている． 

また M.K. Bilici は，4mm 厚の PP シートの摩擦撹拌スポット溶着において，田口メソッ

ドを用いた接合条件（工具の滞留時間：50～150 s，回転速度：700～1100 rpm 及び侵入深

さ 5.7～6.7 mm）の最適化を行っている[63]．接合試験片の引張せん断荷重に最も影響を与

える因子は工具の滞留時間で，回転速度は影響が少なく，最適条件（滞留時間：100 s，回

転速度：900 rpm 及び侵入深さ 5.7 mm）を用いることにより引張せん断荷重が初期条件（滞

留時間：150 s，回転速度：1100 rpm 及び侵入深さ 6.2 mm）での値 2884 N より 44.7%向

上（4260 N）している． 

 

誘導加熱溶着 

V.K. Stokes が PP と金属添加材を混合したインプラント（Emaweld® 247403）を用いて

PP の突合せ接合を行っている[64]．設定電力，接合圧力及び接合時間の条件検討を行い，

サイリスタ（SCR）設定値で 71 %，圧力 0.41 MPa 及び溶着時間 6 s の条件で引張強度の

最大値 17.6 MPa（母材 PP 強度の 52.6 %）が得られている．また木村は，直径 30～40 μm，

長さ 2.5～3.0 mm の鉄繊維を 40 wt%含有した PP をインプラントとして用い，PP の突合

せ及び重ね合わせ接合を行っている[65]．出力 5 kW，周波数 400 kHz 及び印加時間 4 s の

条件で突合せ接合した試験片では 10 MPa（母材 PP 強度の 45 %）の引張強度が得られ，

同条件で重ね合わせ接合した試験片では 4.6 MPa の引張せん断強度が得られており，母材

である PP での材料破壊が起こっている． 

 

抵抗溶着 

P.J. Bate らがガラス長繊維強化 PP とガラス連続繊維強化 PP の接合においてステンレ

スメッシュを加熱体のインプラントとして用い，接合時間，電流値及び接合時の圧力がス

テンレスメッシュ近傍の温度や圧縮せん断強度に及ぼす影響を検討している[66]．その結果，

高電流値ほど短時間で PP の溶融温度に到達し，圧縮せん断強度は溶融時間が長い場合ある

いは高い接合圧力の場合で最大約 20 MPa を示した．接合圧力が十分に高い場合は接合面
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に存在する気泡が接合面の外に押し出されやすくなり，被着材同士の接触面積が増加する

ことによって接合強度が増加するものと推定している．これと同様な研究が K. 

Panneerselvam らによって報告されている[67]．ステンレスワイヤーメッシュを加熱体と

して用いたシート状の GF/PP 同士の接合において，電流値（20～40 A），圧力（3.6～14.53 

MPa）及び通電時間（30～60 s）の条件について田口メソッドを用いて最適化し，電流値

（30 A），圧力（10.8 MPa）及び通電時間（30 s）の最適条件で 8.62 MPa の引張せん断強

度が得られている． 

 

 このように PP 及び繊維強化 PP の接合には多くの方法があるが，あらゆる接合に適用可

能な一つの方法はなくそれぞれの方法に長所・短所がある．また，接合方法の選択を誤る

と生産性及び強度や耐久性等性能上の問題となる可能性があることから，接合面積，強度，

接合部分の形状，工程時間，コスト及び環境影響等，様々な要求項目に応じて適した接合

方法を選択することが非常に重要である[20]．これらの状況を考慮すると，PP の接合技術

の選択肢を広げることは PP を母材樹脂とする FRTP の適用範囲の拡大にとって非常に重

要であると考えられる． 

 

１．４ 本研究の目的と論文構成 

以上の背景を踏まえて，本研究では自動車をはじめとする部材の軽量化を目的として今

後も利用が拡大していくと考えられる PP を母材樹脂とする FRTP，中でも安価で軽量・高

強度で多くの商品が上市されている GF/PP を短時間・高強度で接合する技術を新たに開発

することを最終的な目的とした．その方法として，溶着法の一つである誘電加熱による接

合に着目した．誘電加熱溶着はポリ塩化ビニルの接合には既に広く実用化されているが

[30‐32, 35]，PP 自身は高周波による発熱がほとんど起こらないため，これまで PP の接合

に誘電加熱溶着を用いた報告例は無かった．しかしながら誘電加熱による接合方法は外部

加熱方式とは異なり，電界の作用によって物質内部が直接加熱されるため熱伝導を必要と

せず，物質内部の必要な部分を短時間で選択的に加熱できるため加熱効率が高い手法であ

る．このため，損失係数が小さい PP のような被着材でも，損失係数の大きい接着層を挟ん

で高周波により接着層のみを発熱させることにより，PP の接合が可能になるのではないか

と考えた．そこで本研究では，誘電セラミックスを添加し誘電特性を改良した PP を熱可塑

性接着層として被着材である PP 並びに GF/PP の間に挟み，高周波誘電加熱により熱可塑
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性接着層のみを溶融させることによって，PP や GF/PP を短時間・高強度で接合する方法

について検討を行うこととする． 

 第２章では GF/PP の母材樹脂である PP をまず被着材の対象とし，これを誘電加熱によ

って接合する方法について述べる．まず，種々の誘電セラミックスを添加した PP からなる

熱可塑性接着層について，高周波による発熱と密接な関係がある誘電特性を調べ，どのよ

うなセラミックスを用いた場合に接着層の誘電特性が向上するか検討を行う．また，熱可

塑性接着層に高周波を印加した時の温度特性を測定し，作製した接着層が高周波によって

加熱溶融されるかどうか評価するとともに，高周波印加による接着層の加熱溶融しやすさ

と誘電特性との関連性についても検討する．さらに各熱可塑性接着層を用いて実際に PP 板

の高周波誘電加熱接合を行い，得られた接合試験片の引張せん断試験により接合強度の評

価を行い，どのようなセラミックスを含有した接着層の場合に短時間・高強度で PP の接合

が可能か検討する． 

第３章では高周波誘電加熱による接合の対象を GF/PP に広げ，短時間で十分な

接合強度を得るために行った条件検討について述べる．熱可塑性接着層に添加す

る誘電セラミックスとしては第２章で PP の高周波接合に利用可能であった誘電セラ

ミックスの中から SiC を選択し，まず，接着層に添加する SiC の粒径及び含有率

がその誘電特性に与える影響について調べる．また，接着層の誘電特性は温度によって変

化することが考えられるため，温度による誘電特性への影響についても検討を行う．

さらに，熱可塑性接着層を用いて実際に GF/PP の高周波誘電接合を行い，高周波接合す

る際の溶融時間，試料保持圧力，SiC の粒径及び含有率が接合時間や接合強度に与える

影響を調べ，GF/PP を高周波誘電加熱によって短時間・高強度で接合する条件の最適化を

図る．また，接合部品は様々な環境で使用されることが考えられ，実用性を考慮に入れる

と接合体の温度や湿度による強度の変化を知ることは非常に重要であると考えられるため，

高周波誘電加熱によって得られた接合試験片について 50 °C，80 %RH の環境下で 500 h 及

び 1000 h の暴露試験を行った後の引張せん断試験を行い，接合強度への影響を評価する． 

第４章では第２章で PP の高周波接合に利用可能であった誘電セラミックスのうち，第３

章で検討した SiC 以外の ZnO及び anatase型TiO2を含有する接着層を用いてGF/PPの高

周波誘電加熱接合を行い，接着層に添加するセラミックスの種類が接合強度や接合時間に

与える影響について述べる．まず，各誘電セラミックスを含有した接着層の誘電特性及び

その温度特性に対する影響を調べ，どのようなセラミックスを含有する接着層で誘電特性
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が向上し高周波により発熱しやすいか，第３章で検討した SiC 含有接着層との比較検討

を行う．また，これらの接着層を用いた GF/PP の高周波誘電接合を行い，熱可塑性接着層

に添加するセラミックスの種類が接合時間や接合強度に与える影響について調べる．さら

に，高周波誘電接合によって得られた接合試験片について 50 °C，80 %RH の環境下で 500h

及び 1000 hの暴露試験を行った後の引張せん断試験を行い，接合強度への影響を評価する． 

 第５章の結論では本論文の各章で得られた結果を整理するとともに，今後の課題や展開

について述べる． 



 

 

 

ー第２章ー 

 

 

誘電セラミックス複合材を 

熱可塑性接着層として用いた 

ポリプロピレンの高周波誘電加熱接合 
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第２章 誘電セラミックス複合材を熱可塑性接着層として用いた 

ポリプロピレンの高周波誘電加熱接合 

 

２．１ 緒言 

昨今の地球温暖化問題や石油燃料価格の高騰を背景に，航空機や自動車分野等において

構造部材の軽量化による燃費向上が求められており，自動車分野においてはその軽量化技

術の１つとして量産性に優れる射出成形が適用できリサイクルも可能な FRTP に対する期

待が大きいことについて第１章で述べた．現在，FRTP の母材樹脂として PP が多く使用さ

れているが，PP は非極性で化学的に不活性なため反応型接着剤や溶剤を用いた接着剤によ

る接合は困難であった．近年，プライマー（下塗り剤）等の特別な前処理なしに PP を接着

することができる二液混合型アクリル系接着剤「スコッチウェルド™ DP-8010 クリア」が

3M から上市され作業性が向上した[68]．この接着剤で接合した PP は高い接着強度が得ら

れ，接合試験片の引張せん断試験では材料破壊が起こるが，完全に硬化してその強度に達

するまでには 23 °C において４時間以上必要であり，生産量が多い自動車部品等への適用

は困難となっている．このため，PP や PP を母材樹脂とする FRTP の適用範囲の拡大には

短時間で高強度の接合強度が得られる PP の接合技術の開発が必須となってきている． 

PP 同士の接合には溶着による方法も注目されており，熱板溶着，超音波溶着，振動溶着，

誘導加熱溶着及び抵抗溶着等が挙げられるが，あらゆる接合に適用可能な一つの方法は無

くそれぞれの方法に長所・短所がある．接合方法の選択を誤ると生産性及び強度や耐久性

等性能上で問題となる可能性があり，接合面積，強度，接合部分の形状，工程時間，コス

ト並びに環境影響等，様々な要求項目に応じて適した接合方法を選択することが非常に重

要である．このため，短時間で高強度の接合強度が得られる PP の接合技術を新たに開発し

接合技術の選択肢を広げることは，PP を母材樹脂とする FRTP の適用範囲を拡大するため

に非常に重要であると考えられる． 

そこで本論文では，自動車をはじめとする部材の軽量化を目的として今後も利用が拡大

していくと考えられるガラス繊維強化ポリプロピレン（以下，GF/PP）を短時間・高強度

で接合する技術を新たに開発することを最終的な目的とした． 

本章では，GF/PP の母材樹脂である PP をまず被着材の対象とし，これを誘電加熱によ

って接合する方法について検討した．１．２．３で述べたように，誘電加熱による発熱量

は誘電体の損失係数（𝜀𝑟
′・tanδ）に比例することが一般的に知られており，損失係数が低い
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PP 自身は高周波による発熱がほとんど起こらない．そこで，誘電セラミックスを添加して

損失係数等の誘電特性を改良したPPを熱可塑性接着層として用いて被着材であるPPの間

に挟み，高周波誘電加熱により熱可塑性接着層のみを選択的に加熱・溶融することによっ

て PP を短時間・高強度で接合させる方法を試みた（図 2－1）． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 まず，種々の誘電セラミックスを含有する PP からなる熱可塑性接着層について，高周波

による発熱と関係している誘電特性を調べ，どのようなセラミックスを用いた場合に接着

層の誘電特性が向上するか検討を行った． 

次に，熱可塑性接着層の軟化温度及び溶融後の粘性は，高周波誘電加熱による接着層の

溶融並びに溶融した接着層の被着材表面へのぬれ性と関係することから，作製した各熱可

塑性接着層についての動的粘弾性測定を行いこれらの特性を把握することとした． 

また，熱可塑性接着層に高周波を印加した時の温度変化を測定し，作製した接着層が高

周波によって加熱溶融されるかどうか確認するとともに，高周波印加による接着層の加熱

溶融されやすさと誘電特性との関連性についても調べた． 

さらに各熱可塑性接着層を用いて実際に PP 板の高周波誘電加熱接合を行い，得られた接

合試験片の引張せん断試験により接合強度の評価を行うことによって，どのようなセラミ

ックスを含有した接着層を用いた場合に短時間・高強度で PP の接合が可能か検討した． 

 

２．２ 高周波誘電加熱の原理 [39, 69] 

 誘電加熱溶着の概略については１．２．３で述べたが，ここでは誘電加熱の原理につい

て記述する．２枚の電極に挟んだ誘電体に直流電圧が加えられると，誘電体中の電子やイ

オンのような荷電体の移動により分極が生じる．分極の種類には電子分極，原子分極（イ

オン分極）並びに配向（双極子）分極がある（図 2－2）． 

被着材: PP 

接着層: PP+誘電セラミックス 

高周波 
電源 

電極 

図 2-1 高周波誘電加熱による PP の接合の概念図 
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電子分極は，電界により原子核とその周囲を回る電子との相対的な中心位置が変位して

起こり（図 2－2(a)），原子分極は隣接する原子間またはイオン間の距離が電界によって変

位することにより起こる（図 2－2(b)）．また，水分子のように極性を有する分子は，電界

がない場合には不規則に配向して分極は生じないが，電界が加わると双極子が電界の方向

に揃えられることにより配向分極が生じる（図 2－2(c)）．これらの分極が生じている誘電体

中では，隣接する荷電体の相反する電荷で相殺されるが，電極に接する誘電体表面では電

荷が残るため，これを打ち消そうと電極上に電荷が蓄積される．これにより，電極間に誘

電体を挿入して直流電圧を印加した場合に電極に蓄積される全電荷量𝑄は次式で表される． 

  𝑄 = 𝑄0 + 𝑄𝑝                     （１） 

[𝑄0：電極間に誘電体がない場合の電荷（真電荷）， 𝑄𝑝：分極により蓄積された電荷] 

 式（１）は，電極間に誘電体を挿入することによって起こった分極の分だけ多くの電荷

を蓄積できることを示している．誘電体のこのような性質は誘電率を用いて表し，さらに

真空の誘電率に対する誘電体の誘電率の比を比誘電率𝜀𝑟として，次式のように表すことがで

○＋  ○＋  

○＋  

○＋  

○＋  

○＋  

○＋  

○＋  

○－  

○－  
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○－  

○＋  ○＋  
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○＋  

○＋  

○＋  

○＋  

○＋  

○－  

○－  

○－  

○－  

○－  

○－  

○－  

○－  

＋ － 

＋ － 

＋ － 

＋ － 

＋ － 
＋ － 

原子核 

電子軌道 

図 2-2 誘電体の分極の種類 

 (a)電子分極  (c)配向(双極子)分極 (b)原子(イオン)分極 
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きる． 

  
𝑄

𝑄0
=

𝜀

𝜀0
= 𝜀𝑟               （２） 

[𝜀0：真空の誘電率 8.854×10-12(F/m)，ε：誘電体の誘電率，𝜀𝑟：誘電体の比誘電率] 

 誘電体に交番電界が加えられる場合には，誘電率に影響を与える分極の種類は周波数に

よって異なり，低周波数領域では先に述べたいずれの分極も電界の変化に追随可能である

が，周波数が高くなると電界の変化に対して分極に遅れが生じる．数 MHz～数百 MHz の

高周波数領域では配向分極が誘電率に大きな影響を与え，この配向分極が高周波の正弦波

状の電界の変化に追随できなくなり，ある時間遅れて変化する．この現象に対して複素誘

電率を用いて考えると図 2－3 のようになる． 

 

 

複素誘電率は，複素平面上で静電界に対する誘電率 𝜀 よりも位相が 𝛿 だけ遅れたベクトル

𝜀∗ で表せる．また 𝜀∗ は 𝜀 と同じ位相の 𝜀′ 及び𝜀よりも位相が 90°遅れたベクトル𝜀′′との合

成ベクトルとして考えられ以下の式で表される． 

𝜀∗ =  𝜀′ − 𝑗𝜀′′ =  𝜀′ −  𝑗𝜀′tan𝛿 =  𝜀′(1 − 𝑗 tan𝛿)         （３） 

ここで 𝜀′ は高周波電界に対する実質的な誘電率を表し， 𝜀′′ は分極の遅れによって生じた

誘電損を表し損失係数とも呼ばれている．同様に，比誘電率に対しては以下の式で表され

る． 

𝜀𝑟
∗ =  𝜀𝑟

′ − 𝑗𝜀𝑟
′′ =  𝜀𝑟

′ −  𝑗𝜀𝑟
′ tan𝛿 =  𝜀𝑟

′ (1 − 𝑗 tan𝛿)         （４） 

式（３）及び（４）におけるtan𝛿は誘電正接と呼ばれ，次式（５）のように比誘電率と誘

図 2-3 誘電体の複素誘電率のベクトル表示（文献[39]をもとに作成） 
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電損との比で表すことができる． 

  tan𝛿 =  
𝜀′′

𝜀′ =  
𝜀𝑟

′′

𝜀𝑟
′                        （５） 

式（４）中の分極の遅れに起因する損失係数 𝜀𝑟
′′ = 𝜀𝑟

′ ∙ tan𝛿 が誘電体の発熱に寄与してお

り，周波数 𝑓 及び電界強度 𝐸 を用いて，誘電体の単位体積当たりの損失電力（＝発熱量）𝑃

は次の式で表すことができる[39]． 

𝑃 = 2𝜋𝜀0・𝑓・𝐸2・𝜀𝑟
′・tan𝛿  [W/m3]            （６） 

式（６）によると，誘電加熱による発熱量は誘電体の比誘電率 𝜀𝑟
′ と誘電正接 tanδ の積

（＝損失係数：𝜀𝑟
′ ∙ tan𝛿 ）に比例し，ポリ塩化ビニル，ポリウレタン及びポリアミド等極

性を有し損失係数が高い熱可塑性樹脂は高周波により加熱しやすいが，PP やポリエチレン

のように非極性で損失係数が低い樹脂は高周波による加熱がしにくい．実際，高周波誘電

加熱を利用して樹脂を接合した製品はほとんどが損失係数が高いポリ塩化ビニルであり，

PPへの適用例はない．しかしながら，誘電加熱による接合方法は外部加熱方式とは異なり，

電界の作用によって物質内部が直接加熱されるため熱伝導を必要とせず，物質内部の必要

な部分を短時間で選択的に加熱できるため加熱効率が高い[69]．このため，損失係数が小さ

い PP のような被着材でも，損失係数の大きい接着層を挟んで高周波により接着層のみを発

熱させることにより，PP の接合が可能になるのではないかと考えた． 

そこで本章では，誘電セラミックスを添加して損失係数等の誘電特性を改良した PP を熱

可塑性接着層として用いて被着材である PP の間に挟み，高周波誘電加熱により熱可塑性接

着層のみを選択的に加熱溶融させることによって，PP を短時間・高強度で接合させる方法

を開発することを目的とした． 

 

２．３ 実験方法 

２．３．１ 供試材料 

被着材には市販の PP 板（PP-8000, 積水成型工業）を切断して用いた．表 2－1 に実験

で使用した PP 板の物性値（カタログ値）を示す． 

PP 板の表面は特級エタノール（関東化学）で洗浄し，紙製のウエス（キムワイプ, 日本

製紙クレシア）で拭いた後に接合試験に供した．熱可塑性接着層の基材は，被着材である

PPとの親和性を考慮して市販のPPペレット（ノバテックMH4, 日本ポリプロ）を用いた． 
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２－２で述べたように，高周波誘電加熱では損失係数（𝜀𝑟
′ ∙ tan𝛿）が大きい材料ほど発熱

には有利と考え，接着層に添加する誘電セラミックスには比誘電率 𝜀𝑟
′  が比較的大きい

BaTiO3（関東化学），anatase 型 TiO2（図表中は「anatase-TiO2」と表記，関東化学），rutile

型 TiO2（図表中は「rutile-TiO2」と表記, 関東化学），ZrO2（関東化学），ZnO（和光純薬

工業）及び SiC（大平洋ランダム, GMF15H）を用いた．また，各誘電セラミックスの粒度

分布はレーザー回折式粒度分布測定装置（SALD-3100, 島津製作所）を用いて測定し，メ

ジアン径により表示した．この装置による粒度分布測定では，測定対象粒子の屈折率をど

のように設定するかによって測定結果が異なる．このため，ある適当な屈折率で測定した

後に屈折率の入力値を変更して再計算し，粒子径の分布形状が正規分布に近づくような屈

折率をそれぞれのセラミックスに対して選択して測定値とした． 

各誘電セラミックスの比誘電率の文献値，密度，粒度分布測定によるメジアン径及び粒

度分布計算に使用した屈折率を表 2－2 に示す． 

 

  

 

 

引張強度
(MPa)

引張弾性率
(GPa)

比重

(g/cm3)
曲げ強度
(MPa)

曲げ弾性率
(GPa)

PP

(PP-8000)
32 1.2 0.91 44 1.6

セラミックス
比誘電率 ε 'r

(-)

密度 ρ

(g/cm3)

メジアン径

 (μm)
屈折率

BaTiO3 1700 [70] 6.1 1.4 2.95-1.00i

ZnO 10～36 [71] 5.6 0.96 2.10-0.20i

ZrO2 12.5 [72] 5.5 14 2.15-0.10i

Rutile-TiO2 85.8 [72] 4.2 0.55 2.50-0.50i

Anatase-TiO2 48 [71] 4.2 0.64 2.25-0.50i

SiC 10～20 [70] 3.2 0.54 2.80-1.00i

表 2-1 実験に用いた PP の物性値(カタログ値) 

表 2-2 各誘電セラミックスの比誘電率(文献値)，密度， 

メジアン径及び粒度分布計算に使用した屈折率 
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２．３．２ 熱可塑性接着層の作製 

基材の PP ペレットに，各誘電セラミックスを 20 及び 40 vol％の割合で配合し，ラボプ

ラストミル（10C100 R60, 東洋精機製作所）（図2－4）を用いて40 rpmの回転数で 200 °C，

6 分間混練した．なお，ラボプラストミルの混練部に投入する PP と誘電セラミックスの合

計体積は 48 cm3（混練部容積 60 cm3の 80 %）とした．次にラボプラストミルから取り出

した混練物をポリエチレンテレフタレート（PET）フィルムを敷いた 2 枚の銅プレートの

間に挟み，熱プレス機（SA-301, テスター産業）（図 2－5）により 200 °C でプレスし，厚

さ 1 mm 及び 2 mm のシート状の熱可塑性接着層を作製した．接着層の厚さは，1 mm 及

び 2 mm のステンレス板をスペーサーとして銅板に挟んで調整した． 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-5 熱プレス機 (左) 及び作製した熱可塑性接着層 (右) 

銅プレート 

図 2-4 熱可塑性接着層の混練に用いたラボプラストミル：外観(左)，混練部(右) 

ミキサ 



- 38 - 

 

２．３．３ 熱可塑性接着層の誘電特性測定 

図 2－6 に示すように，30 °C に保持した恒温槽（ST-120, タバイエスペック）内に設置

した誘電材料テストフィクスチャ（16453A, 横河 HP）に 20×20×2 mm の熱可塑性接着

層を配置し，インピーダンス/マテリアルアナライザー（4291A RF, 横河 HP）を用いて，

10～300 MHz の範囲での比誘電率 𝜀𝑟
′  ，誘電正接 tan𝛿 及び損失係数 𝜀𝑟

′ ∙ tan𝛿 を測定した． 

 

 

２．３．４ 熱可塑性接着層の動的粘弾性測定 

 各熱可塑性接着層の軟化温度及び溶融後の粘性は，高周波誘電加熱による接着層の溶融

及び溶融した接着層の被着材表面へのぬれ性と関係し，接合のしやすさや接合強度にも影

響すると考えられる．そのため，温度を変化させながら試料の弾性と粘性を同時に測定で

きる動的粘弾性測定装置（NDS-1000, GM タイセー）を用いて，各熱可塑性接着層を 80 °C

から 220 °C まで昇温させたときの貯蔵弾性率 𝐸′，損失弾性率 𝐸′′及び動的粘性率 η’を測定

した．貯蔵弾性率 𝐸′及び損失弾性率 𝐸′′はそれぞれ弾性と粘性を表す指標であり，軟化が始

まると𝐸′（弾性）が低下し， 𝐸′′（粘性）が増加し始める．測定は，変形モード：圧縮，試

料厚：1 mm，周波数：3 Hz，振幅：20 μm 並びに昇温速度：1 °C/min.の条件で行った． 

  

 

 

図 2-6 熱可塑性接着層の誘電特性測定に用いたインピーダンス/マテリアルアナライザー (左)

及び恒温槽内に設置したテストフィクスチャ(右) 

インピーダンス/マテリアルアナライザー 

恒温槽 

熱可塑性接着層 
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２．３．５ 高周波印加時における熱可塑性接着層の温度特性 

熱可塑性接着層（23×11×1mm）を高周波誘電加熱装置（FDA-102PJ-01, 富士電波工

機）の電極間に図 2－7 の状態で設置し，anode 電圧 3.5 kV，40 MHz の高周波を印加し

て，絶縁破壊が起こる直前の電流値まで徐々に上昇させた時の熱可塑性接着層の表面温度

変化を測定した．高周波環境における温度測定では金属製の熱電対が使用できないため，

光ファイバー温度計（Reflex-4, Neoptix）を用いて接着層表面の温度を測定した． 

 

 

２．３．６ 熱可塑性接着層を用いたポリプロピレンの高周波誘電加熱による接合試験 

接合試験片の作成は JIS K 6850 を参考にして行った．図 2－8 に示したように 2 枚の PP

板（25×100×1.5 mm）の間に熱可塑性接着層（23×11×1 mm）を挟んで高周波誘電加

熱装置の電極間に 0.13 MPa の圧力で保持した．高周波印加中に溶融した接着層が接着領域

からはみ出ると絶縁破壊（スパーク）を起こすことがあるため，接着層の大きさは接合領

域の大きさ（25×12.5 mm）よりも若干小さくした． 

次に anode 電圧 3.5 kV 及び所定の anode 電流値にて 40 MHz の高周波を印加し，熱

図 2-7 高周波印加(40 MHz)による熱可塑性接着層の温度特性測定：概略図（上）， 

     熱可塑性接着層に設置した光ファイバーセンサー（左下）及び高周波誘電 

加熱装置への設置状況（右下） 

光ファイバー温度センサー 

電極 

ポリプロピレン 

ポリテトラフルオロエチレン 

熱可塑性接着層 
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可塑性接着層を溶融させて接合試験片を作成した． 

 

またこの装置を用いた高周波接合試験においては，高周波印加後に熱可塑性接着層の温

度が急に上昇し始めると設定した電流値が上昇し始める．電流値が上昇すると電極間での

絶縁破壊が起こりやすくなるため，手動により電流を設定値に保持しながらさらに 5 s 高周

波を印加して熱可塑性接着層を溶融軟化させた後，高周波の印加を停止した．高周波印加

終了後 10 s 保持することにより熱可塑性接着層の温度を低下させて固化し，その後，試料

保持圧力を解除し接合試験を完了した． 

 

 

 

図 2-8 高周波誘電加熱接合による引張せん断試験片の作製 

     試験片寸法(上)，高周波誘電加熱装置外観（左下），及び 

     高周波誘電加熱装置への設置状況（右下） 

ポリプロピレン板 

熱可塑性接着層 



- 41 - 

 

２．３．７ 接合試験片の接合強度評価 

２．３．６で接合した試験片の接合強度は万能材料試験器（AG-100KNI, 島津製作所）

を用い，つかみ具間距離 112.5mm，試験速度 100mm/min.にて引張せん断試験により評価

を行った（図 2－9）．また，つかみ部分には接合面に荷重が正しくかかるように 37.5×25

×1.5 mm の当て板を使用した．引張せん断強度は以下の式を用いて，3 つの試験片の平均

値から算出した． 

𝜏 = 𝐹𝑚𝑎𝑥 (𝐿 ∙ 𝑏)⁄                     （７） 

式（７）中の 𝜏 は引張せん断強度（MPa）， 𝐹𝑚𝑎𝑥 は試験における最大荷重（N），L は重

ね合わせ部の長さ（mm），b は重ね合わせ部の幅（mm）を示している． 

また，接合部の断面は電界放射走査電子顕微鏡（JSM-6330F, 日本電子）により観察し

た．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-9 万能材料試験機を用いた接合試験片の 

引張せん断試験 

 



- 42 - 

 

２．４ 実験結果及び考察 

２．４．１ 熱可塑性接着層の誘電特性 

図 2－10～12 に各誘電セラミックスを 20 vol%含有した熱可塑性接着層の比誘電率，誘

電正接及び損失係数をそれぞれ示す． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-10 各誘電セラミックスを 20 vol%含有した熱可塑性接着層の 

比誘電率 𝜀𝑟
′  の周波数依存性 

（熱可塑性接着層に含まれるセラミックスの種類は凡例に示した） 

BaTiO3 

anatase-TiO2 

ZrO2 

ZnO 

rutile-TiO2 

SiC 

PP の比誘電率（約 2.3） 
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図 2-11 各誘電セラミックスを 20 vol%含有した熱可塑性接着層の 

誘電正接 tan𝛿 の周波数依存性 

（熱可塑性接着層に含まれるセラミックスの種類は凡例に示した） 

  

図 2-12 各誘電セラミックスを 20 vol%含有した熱可塑性接着層の 

損失係数 𝜀𝑟
′ ∙ tan𝛿 の周波数依存性 

（熱可塑性接着層に含まれるセラミックスの種類は凡例に示した） 

BaTiO3 

anatase-TiO2 

ZrO2 

ZnO 

rutile-TiO2 

SiC 

BaTiO3 

anatase-TiO2 

ZrO2 

ZnO 

rutile-TiO2 

SiC 
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各誘電セラミックスを 20 vol%含有した熱可塑性接着層の比誘電率は，いずれのセラミッ

クスの場合も基材として用いた PP の比誘電率 2.3 よりも大きく，誘電セラミックスの添加

によって接着層の比誘電率が増加することが分かった．また，いずれの接着層も周波数依

存性は認められなかった．複合材の誘電率は Nielsen の複合則や対数混合則等によって説

明されている[73]．これらによると，母材樹脂より比誘電率が高い添加材を加えると，母材

樹脂と比較して複合材の比誘電率が大きくなるとされており，今回の結果は妥当であると

考えられる． 

熱可塑性接着層の誘電正接及び損失係数は anatase 型 TiO2，ZnO 及び SiC を含有した場

合に大きくなったが，他のセラミックスを含有した場合は誘電正接及び損失係数はそれほ

ど大きくなく，ZrO2を含有する接着層ではいずれの周波数においても PP とほとんど変わ

らなかった．また anatase 型 TiO2，ZnO 並びに SiC を添加した場合，低周波数領域で誘電

正接や損失係数が大きくなる傾向が見られ，anatase 型 TiO2でその傾向が顕著に見られた．

このような現象は Maxwell-Wagner-Sillars（MWS）効果によって説明されることがある[74, 

75]．MWS 効果は今回の系の様に母材樹脂中に粒子が分散した不均一系において見られ，

系中の束縛された自由電荷の存在により起こるとされている[74, 76]．MWS 効果の特性は，

微量の水分や不純物，添加した粒子の物性並びに形状等様々な要因によって決まるとされ

ており，今回一部の接着層で低周波数領域において誘電正接や損失係数が大きくなったの

も MWS 効果によるものと推測しているが，詳細な原因についてはさらなる検討が必要と

考えられる． 

 

次に，各誘電セラミックスを 40 vol%含有した熱可塑性接着層の比誘電率，誘電正接及び

損失係数を図 2－13～15 にそれぞれ示す．ここで anatase 型 TiO2を 40 vol％含有した場合

は混練中に混合物が粒塊状となりシート状に成形できなかったため，以後の試験は実施し

なかった． 
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図 2-13 各誘電セラミックスを 40 vol%含有した熱可塑性接着層の 

比誘電率 𝜀𝑟
′  の周波数依存性 

（熱可塑性接着層に含まれるセラミックスの種類は凡例に示した） 

図 2-14 各誘電セラミックスを 40 vol%含有した熱可塑性接着層の 

誘電正接 tan𝛿 の周波数依存性 

（熱可塑性接着層に含まれるセラミックスの種類は凡例に示した） 

  

BaTiO3 

ZrO2 

SiC 

ZnO 

rutile-TiO2 

BaTiO3 

ZrO2 

SiC 

ZnO 

rutile-TiO2 
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 各誘電セラミックを 40 vol％含有した熱可塑性接着層では，いずれのセラミックスの場

合も 20 vol%添加した場合より比誘電率が増大し，特に BaTiO3の上昇が顕著であった．ま

た 20 vol%含有接着層同様，いずれも周波数依存性は認められなかった．誘電正接は SiC，

ZnO の順で大きく，特に SiC 添加の場合に低周波数領域で大きくなる傾向が見られた．損

失係数は SiC を添加した場合に最も大きく，次いで ZnO，BaTiO3が大きかった．BaTiO3

を含有した接着層では，誘電正接は小さかったが比誘電率が極端に大きいため損失係数が

大きくなった． 

 ここで２．２の式（６）より誘電体の発熱量 P は P= 2𝜋𝜀0・𝑓・𝐸2・𝜀𝑟
′・tan𝛿で表され

ることから，高周波による接着層の加熱を容易にするためには周波数𝑓とその周波数に

おける損失係数との積が大きい接着層が有利と考えられる．しかしながら１．２．３で

説明したように，実際に使用可能な工業用周波数帯は国際電気通信連合により 13.56 

MH, 27.12 MHz 及び 40.68 MHz と決められている．このためこれまで得られた結果に

ついて，今回の接合試験に用いる高周波誘電加熱装置の発振周波数である 40 MHz におけ

図 2-15 各誘電セラミックスを 40 vol%含有した熱可塑性接着層の 

損失係数 𝜀𝑟
′ ∙ tan𝛿 の周波数依存性 

（熱可塑性接着層に含まれるセラミックスの種類は凡例に示した） 

BaTiO3 

ZrO2 

SiC 

ZnO 
rutile-TiO2 
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る損失係数をセラミックス含有率に対してプロットした（図 2－16）． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

セラミックスを添加した接着層では，PP 自体（セラミックス含有率が 0 vol%）よりも損

失係数が大きくなる傾向が見られ，SiC を 40 vol%含有したときに最も大きく，20 vol%の

anatase 型 TiO2，40 vol%の ZnO，BaTiO3，rutile 型 TiO2を添加した場合がそれに次いで

大きかった．また，セラミックス含有率が増加すると損失係数も増大する傾向であったが，

ZrO2は 40 vol%添加しても PP の損失係数とほとんど変わらなかった． 

 

 ２．４．２ 熱可塑性接着層の動的粘弾性挙動 

 接着層の基材として用いた PP は，170 °C で弾性を表す貯蔵弾性率𝐸′の低下と同時に粘

性を表す損失弾性率𝐸′′が上昇して軟化が始まり，185 °C で𝐸′がほぼ一定となり完全に溶融

した状態となった．一方，rutile 型 TiO2を 20 vol%含有した接着層では，同様に 175 °C 付

近で軟化が始まり，200 °C 付近で完全に溶融した（図 2－17）． 

図 2-16 各熱可塑性接着層の 40 MHz における損失係数 𝜀𝑟
′ ∙ tan𝛿 と 

接着層のセラミックス含有率との関係 

（各点は図 2-12 及び図 2-15 中の 40 MHz における値を用いた） 

ZrO2 

BaTiO3 

anatase-TiO2 

ZnO 

rutile-TiO2 

SiC 
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他の誘電セラミックスを 20 又は 40 vol%混合した熱可塑性接着層についても全て 170 か

ら 180 °C の間で軟化が始まり，190 から 205 °C の間で溶融が終了し，セラミックスの添

加により軟化及び溶融温度が若干上昇する傾向が見られた．また各接着層の溶融温度以上

である 210 °C における動的粘性率 η’を図 2－18 に示すが，誘電セラミックスの添加により

粘性率が上昇し rutile型TiO2及びZnOを 40 vol%含有した場合に特に流動性が低下する傾

向が見られた． 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-17 20 vol%の rutile-TiO2 を含有した熱可塑性接着層の 

貯蔵弾性率𝐸’及び損失弾性率𝐸’’と温度との関係．  
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これは分散媒（PP）に粒子（誘電セラミックス）を添加すると流体の流れが摂動を受け，

粒子が存在しないときと比較してエネルギーの散逸速度が増加することに起因すると推定

される[77]．また，SiC を添加した場合では動的粘性率の添加量依存性が見られなかったが，

通常，分散系の粘度は分散粒子の濃度に依存すると考えられることから，この挙動につい

ては今後検討する必要があると考えられる． 

 

２．４．３ 高周波印加による熱可塑性接着層の温度特性 

 ２．４．１では，PP に誘電セラミックスを添加することにより熱可塑性接着層の誘電特

性が改良され，式（６）で表されるように高周波による発熱と関係すると考えられる損失

係数𝜀𝑟
′ ∙ tan𝛿が向上することが分かった．また，２．４．２では、誘電セラミックスを添加

した各接着層の軟化・溶融温度を把握した．そこで，各接着層が高周波印加によって発熱

し，軟化温度まで到達するか確認するため，高周波印加時における各接着層の温度特性を

測定した．図 2－19 に BaTiO3を 20 vol%及び SiC を 40 vol%含有した接着層に高周波を

印加した時の表面温度変化を示す． 

図 2-18 各熱可塑性接着層の 210 ℃における動的粘性率 𝜂’ と 

接着層のセラミックス含有率との関係 

（熱可塑性接着層に含まれるセラミックスの種類は凡例に示した） 

 

 

ZrO2 

BaTiO3 

anatase-TiO2 

ZnO 

rutile-TiO2 
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BaTiO3を20 vol%添加した場合，絶縁破壊が起こる直前の150 mAまで電流を上げたが，

接着層の表面温度は 100 °C 付近までしか到達せず接着層は軟化しなかった．一方，SiC を

40 vol%添加した場合では 135 mA の印加により 130 °C 付近で急激な温度上昇が見られ，

２．４．２で算出された軟化温度より高い温度に達し，接着層が軟化・溶融した．他の接

着層についても同様に測定を行い，高周波印加による各熱可塑性接着層の発熱・溶融状況

を損失係数𝜀𝑟
′ ∙ tan𝛿と比較した結果を図 2－20 に示す．図中，絶縁破壊の起こる直前まで高

周波電流を印加しても２．４．２で求めた各接着層の軟化温度に到達しなかったものを「溶

融不可」，高周波印加により接着層の温度上昇が見られ，溶融温度まで到達したものを「溶

融可能」と表記した． 

高周波印加により接着層が軟化温度に到達したのは，損失係数が比較的大きかった 20 

vol%の anatase 型 TiO2，20 及び 40 vol%の ZnO 並びに SiC を含有した接着層であった．

また，損失係数が低かった 20 vol%の BaTiO3や rutile 型 TiO2並びに 20 及び 40 vol%の

ZrO2 を含有する接着層では絶縁破壊の起こる直前まで電流を印加しても軟化温度に到達し

なかった．これらの傾向とは異なり，40 vol%の BaTiO3や rutile 型 TiO2を含有した接着層

では，溶融可能であった 20 vol%の ZnO や SiC の場合より損失係数が大きかったにもかか

図 2-19 熱可塑性接着層に 40 MHz の高周波を印加した時の 

表面温度変化の測定結果例（測定方法は図 2-7 に示した） 

20 vol% BaTiO3 

40 vol% SiC 
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わらず，高周波印加による温度上昇が少なく軟化温度まで到達しなかった．これらの結果

から，高周波印加による接着層の温度上昇は，高周波による誘電体の発熱と関係している

と言われている損失係数の大小と必ずしも相関がある訳ではないことが示唆された． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ZrO2 

BaTiO3 

anatase-TiO2 

ZnO 

rutile-TiO2 

SiC 

図 2-20 熱可塑性接着層の損失係数𝜀𝑟
′ ∙ tan𝛿と高周波による接着層の 

発熱・溶融状況との関係 

溶融可能 

溶融不可能 
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２．４．４ 高周波誘電加熱によるポリプロピレンの接合試験及び引張せん断試験 

 各熱可塑性接着層を用いた高周波誘電加熱によって PP 板の接合試験を行った際の接合

条件及び接合試験片の引張せん断試験結果を表 2－3 に示す． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

20 vol%の anatase 型 TiO2，20 及び 40vol%の ZnO 並びに 20 及び 40vol%の SiC を含有

した場合に，40～70 s で高周波により熱可塑性接着層が溶融して，被着材の PP 板と強固

に接合し，引張せん断試験において被着材での破壊（材料破壊）が起こった（図 2-21）． 

 

 

 

 

 

 

 

表 2-3 熱可塑性接着層を用いたポリプロピレンの高周波誘電加熱接合及び 

接合試験片の引張せん断試験結果 

絶縁破壊が起こる直前まで電流値を上げ，かつ高周波を 120 s 以上印加しても接合しない
水準については「接合せず」と表記した． 

印加電流
(mA)

高周波
印加時間

(s)

引張せん断強度

（MPa)
破壊形態

1 BaTiO3 20 150 120 接合せず －

2 BaTiO3 40 150 120 接合せず －

3 anatase-TiO2 20 130 60 3.9 材料破壊

4 rutile-TiO2 20 150 120 接合せず －

5 rutile-TiO2 40 150 120 接合せず －

6 ZrO2 20 150 120 接合せず －

7 ZrO2 40 150 120 接合せず －

8 ZnO 20 130 40 3.8 材料破壊

9 ZnO 40 125 40 3.8 材料破壊

10 SiC 20 140 70 3.9 材料破壊

11 SiC 40 130 60 3.8 材料破壊

No.

高周波接合及び引張せん断試験

セラミックス
種類

添加量
(vol%)
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一方，高周波により接合した 20 vol%の SiCや ZnOより大きい損失係数を有する 40 vol%

の BaTiO3や rutile 型 TiO2では高周波誘電加熱による接着層の溶融は起こらず，被着材の

PP 板は接合しなかった．この結果は２．４．３の図 2-20 で示した高周波印加による接着

層の発熱・溶融状況と同じ傾向で，接着層を用いた PP の高周波接合のしやすさと接着層の

損失係数との間に明確な相関は見られなかった．これについては以下のように考えた． 

図 2-22(a)に今回行った高周波誘電加熱による接合試験の模式図を示すが，2 枚の PP 板

の間に熱可塑性接着層を挟んだ状態で高周波誘電加熱装置の電極間に配置し，高周波電界

を印加した状態を示している．ここで，被着材として用いた 2 枚の PP 板は厚さや誘電特性

等の物性も同じであるため，この系は図 2-22(b)に示すように異なる 2 種類の誘電体（PP

と接着層）が平行電極の間に挟まれた状態と近似して表示することができる． 

 

 

 

 

 

図 2-21 引張せん断試験により材料破壊した接合試験片 

（SiC を 40 vol%含有した接着層を使用） 
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図 2-22 高周波誘電加熱による PP の接合の模式図 
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ここで PP 層の誘電率，電界強度をそれぞれ𝜀1，𝐸1，接着層の誘電率及び電界強度をそれ

ぞれ𝜀2，𝐸2とすると各層における電界強度は以下のように表すことができる[78]． 

 

𝐸1 =
𝑉

𝑑−𝑥(1−
𝜀1
𝜀2

)
        [V/m]           （８） 

 𝐸2 =
𝜀1

𝜀2
𝐸1 =

𝑉

𝑑−(𝑑−𝑥)(1−
𝜀2
𝜀1

)
 [V/m]           （９） 

[ 𝑉：電極間の電位差(V)，𝑑：電極間距離(m)，𝑥：接着層の厚さ(m) ] 

 

式（９）において今回の試験条件である anode 電圧 V＝3.5 kV，電極間距離 d＝4 mm 及

び接着層の厚さ𝑥=1 mm とし，さらに PP と接着層の誘電率の比（𝜀2 𝜀1⁄ ）は 2 つの層の比

誘電率の比（𝜀𝑟2
′ 𝜀𝑟1

′⁄ ）に等しいことから，PP の比誘電率𝜀𝑟1
′ = 2.3と接着層の比誘電率𝜀𝑟2

′ を

代入することにより接着層の電界強度𝐸2を求めることができる。 

一方，これまで述べてきたように，高周波による接着層の発熱量𝑃2は式（６）により求め

られる．  

𝑃2 = 2𝜋𝜀0・𝑓・𝐸2

2
・𝜀𝑟2

′ ・tan𝛿2   [W/m3]          （６） 

ここで式（９）を用いて，接着層の比誘電率𝜀𝑟2
′ を変化させた時の接着層の電界強度の 2

乗𝐸2
2をシミュレーション計算すると図 2-23 のようになる． 
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図 2-23 接着層の比誘電率と電界強度の２乗（𝐸2
2）との関係 
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 接着層の比誘電率𝜀𝑟2
′ が上昇するとともに接着層の電界強度の 2 乗𝐸2

2は急激に減少する

ことが分かり，式（６）における接着層の発熱量は損失係数𝜀𝑟2
′ ・tan𝛿2に単純に比例するの

ではなく，𝐸2
2の値にも非常に大きな影響を受けることが考えられる． 

また，図 2-22(b)の系においては電極に存在する電荷密度𝜎は均一で，各誘電体層を通過

する電束密度 D は一定となる[39]．ここで，D＝ε・E の関係から，PP 及び接着層の電界強

度𝐸1，𝐸2は 

𝐸1 = 𝐷1 𝜀1⁄ = 𝐷1 𝜀0⁄ 𝜀′𝑟1  𝐸2 = 𝐷2 𝜀2⁄ = 𝐷2 𝜀0⁄ 𝜀′𝑟2 （𝐷1 = 𝐷2）   

で表すことができ，𝐸2 = 𝐷2 𝜀0⁄ 𝜀′𝑟2 を式（６）に代入すると，接着層における発熱量𝑃2は

式（１０）のように変形できる． 

𝑃2 = 𝑘・𝑓・𝐷2

2
∙

tan𝛿2

𝜀𝑟2
′   （k：定数 [2𝜋 𝜀0⁄ ]）        （１０） 

ここで図 2-23 と同様に，接着層の電束密度の 2 乗𝐷2
2を接着層の比誘電率𝜀𝑟2

′ に対してシ

ミュレーション計算した結果を図 2-24 に示す． 

 

 

 

 

接着層の電束密度の 2 乗𝐷2
2は接着層の比誘電率𝜀𝑟2

′ が変化しても影響は少ないと考えら

れることから，式（１０）の接着層における発熱量𝑃2は近似的には接着層のtan𝛿 𝜀𝑟2
′⁄ 値に比

例すると考えられる． 
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図 2-24 接着層の比誘電率と電束密度の２乗（𝐷2
2）との関係 
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 そこで２．４．３で行った 40 MHz の高周波印加による各熱可塑性接着層の発熱・溶融

状況を接着層の損失係数𝜀𝑟
′ ∙ tan𝛿ではなくtan𝛿 𝜀𝑟

′⁄ で比較した（図 2-25）． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 高周波印加により接着層が溶融温度以上に達した 20 vol%の anatase 型 TiO2，ZnO，SiC

及び 40 vol%の ZnO，SiC を含有した接着層はすべてtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が大きく，逆に軟化温度ま

で達しなかった接着層ではすべてtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が小さい傾向が見られた．また，表 2-3 で示し

た PP の高周波接合試験結果とも一致し，tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ が大きい接着層を用いた場合に PP の接

合が可能で，小さい場合には接合できなかった，これらのことから，接着層を挟んだ積層

構造体の高周波誘電加熱接合において，高周波による接着層の加熱されやすさは熱可塑性

接着層の損失係数𝜀𝑟
′ ∙ tan𝛿ではなくtan𝛿 𝜀𝑟

′⁄ 値と関係していることが新たに分かり，今後は

このtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値を指標とした加熱されやすさの評価が可能であることが明らかとなった． 

 

 

 

 

図 2-25 熱可塑性接着層の tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  値と高周波による接着層の 

発熱・溶融状況との関係 
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２．４．５ 電子顕微鏡による接合部断面観察 

 引張せん断試験において材料破壊が起こった試験片（SiC を 40 vol%含有した接着層で接

合：表 2-3 No.11）の接合部断面の SEM 像を図 2-26 に示す． 

 

 

 

 

 

図 2-26の上半分は被着材のPP板，下半分はSiCを40 vol%含有した熱可塑性接着層で，

２層の境界付近に気泡や空洞は見られず，セラミック粒子を含む接着層が溶融して被着材

の PP と完全に融合し，材料表面の凹凸に溶融樹脂が入り込んだ状態も観察された．このこ

とから，溶着だけでなく機械的結合効果（投錨効果）も加わり強固な接合強度が得られた

ことも考えられる．機械的結合効果は，接着剤が被着材の空孔や表面の凹凸に入りこむこ

とによって機械的に連結し，接合するものと考えられている[79‐81]．このモデルでは被着

材表面の粗さと多孔性が接合の要因であるが，高い接合強度を得るためには接着剤が被着

材表面を十分に濡らすこと及び空孔に浸透するのに適した流動性を有していることが必要

とされている．しかしながら，表面凹凸がほとんどない被着材の間でさえ良好な接着が起

こることがあるため，機械的結合効果は木材や繊維等の接着には合理的な説明であるが，

一般的な接着理論モデルとみなすことができないとも言われており[80, 81]，今回の接合に

おいて機械的結合効果がどの程度寄与しているかについては別に議論が必要である． 

図 2-26 引張せん断試験において材料破壊が起こった接合試験片の 

接合部断面の SEM 像（倍率×5000）． 

（[条件] SiC を 40 vol%含有した接着層で接合：表 2-3 No.11） 

上半分は被着材の PP 板，下半分は SiC を 40 vol%添加した熱可塑性接着層 
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２．５ 結言 

誘電セラミックスを添加して誘電特性を改良した熱可塑性接着層を被着材 PP の間に挟

み，接着層を高周波誘電加熱により溶融することによって，PP を短時間・高強度で接合さ

せる方法を検討した． 

高周波による誘電体の発熱量は一般的に誘電体の損失係数に比例すると言われているこ

とから，まず種々の誘電セラミックスを含有した PP を基材とする接着層の誘電特性を測定

した．その結果，誘電セラミックスを添加することにより接着層の損失係数𝜀𝑟
′・tan𝛿 が向

上することが分かり，高周波誘電加熱装置の発振周波数である40 MHzでは40 vol% のSiC

を含有した接着層で最も大きかった． 

次に高周波を印加した時の熱可塑性接着層の温度変化を測定し，高周波によって接着層

が加熱溶融されるか確認するとともに，接着層の損失係数と高周波印加による接着層の加

熱溶融されやすさとの関連性についても調べた．その結果，高周波の印加によって接着層

の溶融温度に到達したのは，損失係数が大きい 20 vol%の anatase 型 TiO2，20 及び 40 vol%

の ZnO 並びに SiC を含有した熱可塑性接着層であり，損失係数が小さい接着層では軟化温

度に到達しなかった．一方，40 vol%の BaTiO3や rutile 型 TiO2を含有した接着層では損失

係数が大きかったにもかかわらず軟化温度に到達しなかった．このため，高周波印加によ

る接着層の温度上昇は，高周波による誘電体の発熱と関係していると言われている損失係

数の大小と必ずしも相関がある訳ではないことが示唆された． 

さらに，各接着層を 2 枚の PP 板に挟み 40 MHz の高周波を印加した結果，20 vol%の

anatase 型 TiO2，20 及び 40 vol%の ZnO 並びに SiC を含有した接着層を用いた場合に 40

～70 s で熱可塑性接着層が溶融して PP が接合した．得られた接合試験片の引張せん断試験

では高い接合強度が得られ，被着材である PP での材料破壊が起こった．また，高周波によ

る PP の溶融接合のしやすさと接着層の損失係数との間には，接着層の温度特性の結果同様，

明確な相関は認められなかった．そこで，今回行った高周波誘電加熱による接合試験の系

を簡略化して，高周波加熱接合の際にかかる接着層の電界強度等をシミュレーション計算

した．その結果，接着層の比誘電率 𝜀𝑟
′  が大きくなると接着層の電界強度の 2 乗 𝐸2 は急激

に減少するため，接着層の発熱量（P= 2𝜋𝜀0・𝑓・𝐸2・𝜀𝑟
′・tan𝛿）は損失係数𝜀𝑟

′・tan𝛿に単

純比例するのではなく，𝐸2の値にも非常に大きな影響を受けることが分かった．さらに考

察したところ，今回の系のように被着材の間に接着層を挟んで高周波接合を行う場合には，

接着層の発熱量は近似的にはそのtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  値に比例すると考えられた．そこで，高周波印加
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による接着層の温度特性や接合試験結果を損失係数ではなくtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ と比較したところ，

tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  が大きい場合には接着層の溶融温度に達して PP の高周波誘電接合が可能になるが，

tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  値が小さい場合には接着層が軟化温度に到達せずに PP が接合しない傾向が見られ

た．このことから，接着層を挟んだ積層構造体の誘電加熱接合においては，接着層の誘電

加熱のされやすさは熱可塑性接着層のtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値と関係していることが新たに分かり，今後

はこのtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値を指標とした加熱されやすさの評価が可能であることが明らかとなった． 



 

 

 

ー第３章ー 

 

 

炭化ケイ素複合材を熱可塑性接着層として用いた 

ガラス繊維強化ポリプロピレンの 

高周波誘電加熱接合 
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第３章 炭化ケイ素複合材を熱可塑性接着層として用いた 

ガラス繊維強化ポリプロピレンの高周波誘電加熱接合 

 

３．１ 緒言 

第２章では種々の誘電セラミックスを含有した熱可塑性接着層を用いて PP の高周

波誘電加熱接合について検討し，SiC，ZnO 及び anatase 型 TiO2を含んだ接着層によ

り PP を 40～70 s で接合することが可能となった．また，得られた接合試験片の引

張せん断試験では高い接合強度が得られ，被着材 PP での材料破壊が起こった．

さらに，高周波による熱可塑性接着層の加熱されやすさは接着層の tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値を指

標とした評価が可能で，この値が大きいほど高周波による加熱を受けやすいことを新たに

見出した．これまで誘電加熱による接合方法はポリ塩化ビニルのように損失係数が高く薄

いフィルム状の材料にほぼ限定されていたが，第２章で検討した熱可塑性接着層を用いる

ことによって誘電加熱接合の対象材料とされていなかった PP，しかも比較的厚い板状材料

の接合が可能になった． 

１．４で述べたが，本研究の最終目的は自動車をはじめとする部材の軽量化を図るため

に今後も利用が拡大すると考えられる FRTP，中でも安価で軽量・高強度であり，構造材

への適用が可能で多くの商品が上市されている GF/PP を短時間・高強度で接合する技術を

新たに開発することである．  

そこで本章では，高周波誘電加熱による接合の対象を GF/PP に広げ，短時間

で十分な接合強度を得るための条件検討を行った．熱可塑性接着層に添加する誘

電セラミックスとしては，第２章で PP の誘電加熱接合が可能であった SiC，ZnO

及び anatase 型 TiO2を含んだ接着層のうち，ZnO や anatase 型 TiO2 より比重が小

さく軽量で種々の粒径の製品が容易に得られる SiC を選択した．  

まず，接着層に添加する SiC の粒径及び含有率がその誘電特性（比誘電率，誘

電正接及び第２章で得られた新たな指標である tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値）に与える影響について検

討した．また，接着層の誘電特性は温度によって変化することが考えられるため，室温の

みでなく高温域までの誘電特性を調べることは高周波による接着層の発熱過程を予測する

ためには重要であると考えられるが，第２章において検討していなかった．そこで添加し

た SiC の粒径や含有率が異なる接着層について，温度による誘電特性への影響に

ついて検討した．さらに，接着層を用いて実際に GF/PP の高周波誘電加熱接合を行い，
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高周波接合する際の溶融時間，試料保持圧力，SiC の粒径及び含有率が接合強度や接合

時間に与える影響を調べ，GF/PP を高周波誘電加熱によって短時間・高強度で接合する条

件を検討した．また，接合した部材は様々な環境で使用されることが考えられ，実用性を

考慮に入れると接合部材の接合強度に対する温度や湿度の影響を知ることは非常に重要で

ある．そこで，高周波誘電加熱接合によって得られた接合試験片について 50 °C，80 %RH

の環境下で 500 h 及び 1000 h の暴露試験を行った後の引張せん断試験を行い，接合強度へ

の影響を検討した．  

 

３．２ 実験方法 

３．２．１ 供試材料 

被着材には45 vol%のガラス連続繊維を含有する市販のGF/PP板（TEPEX® dynalite104, 

Bond-Laminates GmbH, Germany）を切断して用いた．表 3-1 に，実験で使用した GF/PP

板の物性値（カタログ値）を示す．  

 

 

 

 

第２章で被着材として使用した PP 板の物性（表 2-1）と比較すると，GF/PP はガラス

繊維を含有しているため比重は約 2 倍であるが，引張・曲げ強度及び弾性率が 10 倍前後の

値となっており，同じ重さで比較したときの強度（比強度）が非常に高い．  

GF/PP 板の表面はエタノールで洗浄し，紙製のウエス（キムワイプ, 日本製紙クレシア）

で拭いた後に接合試験に供した．  

熱可塑性接着層の基材は，被着材との親和性を考慮してポリプロピレンペレット（ノバ

テック MH4, 日本ポリプロ）を用いた．接着層に添加する SiC は，粒度分布が異なる市販

の４製品（大平洋ランダム , 密度 ρ=3.2 g/cm3）を使用した．SiC は硬度が高く研磨

材としての用途も多いため，様々な粒径のものが市販されており容易に入手可能

である．SiC の粒度はレーザー回折式粒度分布測定装置（SALD-3100,島津製作

引張強度
(MPa)

引張弾性率
(GPa)

比重

(g/cm3)
曲げ強度

(MPa)
曲げ弾性率

(GPa)

GF/PP
(TEPEX)

415 20 1.7 365 18

表 3-1 実験に用いた GF/PP 板の物性値 (カタログ値) 
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所）を用いて測定し，メジアン径により表示した．表 3-2 に，使用した SiC 粒子

の名称，メジアン径及び粒度分布計算に用いた屈折率をそれぞれ示す． 

 

   

 

 

また，SiC は物性が異なる多くの結晶形態を有することで知られており，その

数は 200 種類以上確認されている．そのため，試験に供した 4 種類の SiC の結

晶構造を X 線回折装置(SmartLab-RPA,リガク)により測定したところ，すべて

6H-SiC と一致した．6H-SiC は炭素原子が 6 周期で六方晶をなす結晶構造であり，

研磨材や発熱体および半導体デバイス材料として工業的に非常に多く生産され

ている． 

 

３．２．２ 熱可塑性接着層の作製 

基材のポリプロピレンペレットに，表 3-2 に示した SiC 粒子を所定量（10, 20, 

30 及び 40 vol%）混合し，ラボプラストミル（10C100 R60,東洋精機製作所）を

用いて 40 rpm の回転数で 200 °C，6 分間混練した．その他の操作は２．３．２と同じ

方法により行い，熱可塑性接着層を作製した．  

 

３．２．３ 誘電特性の測定  

所定の温度（30, 50, 75, 100, 125 及び 150 °C）に設定した恒温槽（ST-120, タ

バイエスペック）内に設置した誘電材料テストフィクスチャ (16453A, 横河 HP)

に 20 × 20 × 2 mm の熱可塑性接着層を配置し，インピーダンス/マテリアルアナ

ライザー(4291A RF, 横河 HP)を用いて，40 MHz における比誘電率  𝜀𝑟
′  及び誘電

正接  tan𝛿 を測定し，これらの値から損失係数や  tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  の値を算出した． 

SiC製品名 GMF15H GMF6S NGF220 NGF80

メジアン径 (μm) 0.54 2.0 77 270

屈折率※ 2.80-1.00i 2.25-0.10i 2.70-0.10i 2.70-0.10i

※粒度分布計算に使用した屈折率

表 3-2 実験に用いた SiC の製品名，粒径(メジアン径)及び 
粒度分布計算に使用した屈折率 
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３．２．４ 高周波誘電加熱によるガラス繊維強化ポリプロピレンの接合試験 

接合試験には発振周波数が 40 MHz の高周波誘電加熱装置(FDA-102PJ-01, 富士電

波工機)を用いた．図 3-1 に示すように，熱可塑性接着層（23 × 11 × 1 mm）を 2

枚の GF/PP で挟み，高周波誘電加熱装置の電極間に保持し，anode 電圧 3.5 kV

にて所定の電流値で高周波を印加して熱可塑性接着層を溶融させ，重ね合わせ接

合試験片を作成した． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

この装置を用いた GF/PPの高周波誘電加熱接合における電流値及び試料保持圧力の時間

経過の概略を図 3-2 に示すが，次の 3 段階で行った．第Ⅰ段階では，0.03 MPa の低い

圧力で試料を保持し，所定の電流値で高周波の印加を開始した．第Ⅱ段階では接着層の急

激な温度上昇とともに設定した電流値が上昇し始める．電流値が上昇すると電極間での絶

縁破壊が起こりやすくなるため，手動により電流を設定値に保持しながら所定の時間高周

図 3-1 熱可塑性接着層を用いた GF/PP の高周波誘電加熱接合の

模式図及び重ね合わせ接合試験片の寸法 
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波を印加して接着層を十分に溶融軟化させた後，高周波の印加を停止した．ここで第Ⅱ段

階に要した時間を溶融時間とし，高周波印加時間（第Ⅰ段階＋第Ⅱ段階に要した時間）と

区別した．第Ⅲ段階では試料保持圧力を所定値まで上げ，溶融した接着層を押しつぶした

状態で 10 s 保持した後，試料保持圧力を解除し接合試験を完了した．この段階で接着層は

温度が低下し，十分に固化することを確認した． 

 

 

 

 

 また高周波誘電加熱接合の際には，高周波印加時の絶縁破壊を避けるために次

の３点について特に注意を払った．1 つは上述したように設定した電流値が上昇す

ると電極間での絶縁破壊が起こりやすくなるため，手動により設定電流値に保持した．２

つ目は高周波印加中に溶融した接着層が圧力により押しつぶされて接合領域からはみ出る

と絶縁破壊を起こすことがあるため，接着層の大きさを接合領域の大きさ（25 × 12.5 mm）

よりも若干小さく（23 × 11 mm）した．3 つ目は高周波印加中に溶融接着層が接

合領域からはみ出すのを極力防ぐために，高周波印加中は試料保持圧力を低く設

定し，高周波の印加を停止してから試料保持圧力を上げ，溶融した接着層と被着

図 3-2 高周波誘電加熱接合工程における電流，試料保持圧力と時間との

関係の模式図．（高周波印加時間，溶融時間，電流値及び第Ⅲ段

階における試料保持圧力は試験条件により異なる） 
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材の GF/PP とを十分に接触させた． 

高周波誘電加熱接合による接合領域の厚さ減少量は，接合前の接合領域の厚さ（接着

層の厚さ＋2 枚の GF/PP の厚さ）から接合後の接合領域の厚さを引いて算出した．また接

合後の接着層の厚さは，接合後の接合領域の厚さから 2 枚の GF/PP の厚さを差し引いて

算出した．すべての厚さはマイクロメーター(MDC-25MJ,ミツトヨ)を用いて測定

した． 

 

３．２．５ 接合試験片の引張せん断試験 

万能材料試験機（AG-100KNI, 島津製作所）を用いて，つかみ具間距離 90 mm，

試験速度 2 mm/min.にて重ね合わせ接合試験片の引張せん断試験を行い，接合強

度を評価した．引張せん断強度は第２章の式（７）を用いて，5 つの試験片の平均値から

算出した．また，引張せん断試験後の破断面は走査型電子顕微鏡（S-2150, Hitachi）

を用いて観察した． 

 

３．２．６ 接合試験片の環境暴露試験 

 粒径が 0.54 µm の SiC を 20，30 及び 40 vol%含有した熱可塑性接着層を用いて表 3-3

の条件で高周波誘電加熱接合を行った． 

 

得られた接合試験片の環境暴露試験は Pint ら[82] の条件を参考に行った．50 °C，80 % 

RH に設定した恒温恒湿器（SSE-24TR-A, カトー）内に接合試験片を配置したまま 500 h

及び 1000 h 暴露し，各時間経過後の引張せん断試験を３．２．５と同じ方法により行った． 

　誘電接合条件 設定値

　anode電流 130 mA

　anode電圧 3.5 kV

　溶融時間（第Ⅱ段階に要する時間） 5 s

　冷却時間 10 s

　試料保持圧力（第Ⅰ及びⅡ段階） 0.03 MPa

　試料保持圧力（第Ⅲ段階） 0.19 MPa

表 3-3 環境暴露試験用の試験片作製条件 
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３．３ 実験結果及び考察 

３．３．１ 熱可塑性接着層の誘電特性における SiC 粒径の影響 

３．３．１．１ 30 °C，40 MHz における熱可塑性接着層の誘電特性 

粒径が異なる SiC 粒子を 10，20，30 及び 40 vol%含有した熱可塑性接着層の 30 °C，40 

MHz における誘電特性を図 3-3～3-6 に示す． 
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図 3-3 熱可塑性接着層の 30℃, 40MHz における比誘電率に対する 

SiC 粒径及び含有率の影響  

図 3-4 熱可塑性接着層の 30℃, 40MHz における誘電正接に対する 

SiC 粒径及び含有率の影響  
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図 3-6 熱可塑性接着層の 30℃, 40MHz における tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  値に対する 

SiC 粒径及び含有率の影響  

図 3-5 熱可塑性接着層の 30℃, 40MHz における損失係数に対する 

SiC 粒径及び含有率の影響  
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比誘電率はいずれの粒径の場合も SiC 含有率の上昇とともに増加し，30 vol%以上では粒

径が大きい場合に比誘電率が高くなる傾向を示した（図 3-3）．複合材料において，誘電性

材料の添加によって比誘電率が増加する傾向は，例えば樹脂に BaTiO3のような誘電率が高

い添加材を分散した系において報告があり[83, 84]，Nielsen の複合則や対数混合則[73]に

よって説明されている．これらによると，2 成分系複合材料の比誘電率は樹脂及び添加材

の比誘電率とその割合から以下の式により見積もることができるとしている． 

 𝜀𝑛 = 𝑉𝑓 ∙ 𝜀𝑓
𝑛 + 𝑉𝑚 ∙ 𝜀𝑚

𝑛       （Nielsen の複合則） 

 log 𝜀 = 𝑉𝑓 ∙ log 𝜀𝑓 + 𝑉𝑚 ∙ log 𝜀𝑚  （対数混合則） 

[𝜀：複合材料の比誘電率, 𝑉𝑓, 𝜀𝑓：添加材の体積割合及び比誘電率, 𝑉𝑚, 𝜀𝑚：樹脂の体積割

合及び比誘電率] 

 複合材料における比誘電率の予測式はこの他にも Smith 式[85]や有効媒質理論式

（Effective medium theory equation：EMT 式）[85, 86]，Maxwell-Garnett 式[86]等数多

く報告されているが，実験値がどの式に近似するかは添加材の大きさや形状，樹脂と添加

材の複合形態等が関係すると言われている[87]． 

 

𝜀 =
𝜀𝑚(1−𝑉𝑓)+𝜀𝑓𝑉𝑓[

3𝜀𝑚
𝜀𝑓+2𝜀𝑚

][1+
3𝑉𝑓(𝜀𝑓−𝜀𝑚)

𝜀𝑓+2𝜀𝑚
]

1−𝑉𝑓+𝑉𝑓[
3𝜀𝑚

𝜀𝑓+2𝜀𝑚
][1+

3𝑉𝑓(𝜀𝑓−𝜀𝑚)

𝜀𝑓+2𝜀𝑚
]

  Smith 式 

𝜀 = 𝜀𝑚 [1 +
𝑉𝑓(𝜀𝑓−𝜀𝑚)

𝜀𝑚+𝑛(1−𝑉𝑓)(𝜀𝑓−𝜀𝑚)
]      EMT 式 （𝑛: 補正係数） 

 
𝜀−𝜀𝑚

𝜀+2𝜀𝑚
= 𝑉𝑓

𝜀𝑓−𝜀𝑚

𝜀𝑓+2𝜀𝑚
               Maxwell-Garnett 式 

本研究においては実験に用いた SiC 自体の比誘電率を測定することが困難であったため

表 2-2 に示した文献値を引用すると，いずれの式においても SiC 含有率とともに比誘電率

が増加する傾向が見られ，特に小粒径の場合は Maxwell-Garnett 式とほぼ一致し，大粒径

の場合は Nielsen の複合則に概ね従うものであった． 

また，複合材料における比誘電率の粒径依存性については，例えばマグネシウムニオブ

酸鉛/エポキシ樹脂複合系（PMN/EP 系）で検討されている[88]．PMN/EP 系では，PMN

含有率が 30 %より低い場合は比誘電率の粒径依存性は少ないが，40 %の含有率では粒径が

大きいほど比誘電率が高い傾向であった．この現象は，PMN 含有率が高く粒径が大きいと
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粒子同士がより接触しやすくなることや，粒径が大きいと同体積でも表面積が小さくなり，

母材樹脂との界面に欠陥が少なくなることが原因と推定されている．この他，BaTiO3/エポ

キシ樹脂及び BaTiO3/PP 複合系において，比誘電率に対する BaTiO3粒径の影響について

検討されているが，やはり添加する BaTiO3の粒径が大きい方が複合材の比誘電率が大きく

なる結果が得られている[89]．本実験において粒径が大きい SiC を 30 vol%以上含有した接

着層の場合に比誘電率が高くなる傾向を示したのは，PMN/EP 複合系と同様の理由による

ものと推測された． 

一方，誘電正接には粒径依存性がほとんどなく，SiC含有率に比例して増大した（図 3- 4）．

損失係数は比誘電率とほぼ同じ傾向で，SiC 含有率とともに増加し粒径が大きい場合により

増加する傾向が見られた（図 3-5）．さらに第２章で述べたように，PP を高周波誘電加熱

接合する際の接合のしやすさは熱可塑性接着層の tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  値と関連があったことから，

tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  に対する SiC 粒径及び含有率の影響についても検討した（図 3-6）．SiC 粒径が 0.54 

μmでは，SiC 含有率の増加により tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  の値が大きくなる傾向を示したが，それ以外の

粒径では含有率が 30 vol%で tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  の値がピーク値となる傾向が見られた．また，粒径が

小さい程 tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  値が大きくなり，0.54 μmの SiC を 40 vol%含有した熱可塑性接着層の

 tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  が最も大きかった． 

 

３．３．１．２ 誘電特性の温度依存性 

粒径が異なる SiC 粒子を 10，20，30 及び 40 vol%含有した熱可塑性接着層について 40 

MHz における比誘電率 𝜀𝑟
′  ，誘電正接 tan𝛿 及び tan𝛿 𝜀𝑟

′⁄  の温度依存性を図 3-7～3-9 に示す． 
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(a)  粒径：0.54μm (b) 粒径：2.0μm 

(c) 粒径：77μm (d) 粒径：270μm 

図 3-7 熱可塑性接着層の比誘電率に対する SiC 粒径，含有率 

及び温度の影響  
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Fig. 3-8 熱可塑性接着層の誘電正接に対する SiC 粒径，含有率 

及び温度の影響 

(a) 粒径：0.54μm (b) 粒径：2.0μm 

(c) 粒径：77μm (d) 粒径：270μm 
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(c) 粒径：77μm (d) 粒径：270μm 

(a) 粒径：0.54μm (b) 粒径：2.0μm 

Fig. 3-9 熱可塑性接着層のtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  値に対する SiC 粒径，含有率 

及び温度の影響 
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比誘電率 𝜀𝑟
′  の温度依存性はいずれの粒径・含有率においてもほとんど見られなかった（図

3-7 (a)～(d)）．このため，どの温度においても 30 °C における比誘電率の値（図 3-3）同様，

SiC 含有率とともに増加し，30 vol%以上では粒径が大きいと比誘電率がより高くなる傾向

を示した． 

誘電正接 tan𝛿 はいずれの粒径の場合も SiC 含有率が高いほどより大きい値となった（図

3-8 (a)～(d)）．また，粒径が 0.54 μmの場合で温度上昇とともに tan𝛿 も大きくなった．一

方，粒径が 2.0 μmの場合は 100 °C まではtan𝛿  の温度依存性がほとんど無く 100 °C を超

えると含有率が 20 vol%以上で tan𝛿 値が僅かに増加した．これに対して粒径が 77 及び 270 

μmでは温度上昇とともにtan𝛿  値が若干低下する傾向があった． 

接着層の高周波による発熱と相関がある新たな指標tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ については，まず SiC を添加

していない基材の PP では非常に小さく温度依存性は認められなかった（図 3-9(a)）．一方，

粒径 0.54 μmの SiC を含有した接着層は温度上昇とともに tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  も大きくなり，いずれ

の SiC 含有率においても 150 °C における値は 30 °C での値の約 2 倍に上昇した．また，SiC

含有率が高いほど tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  値が大きかった．温度上昇とともに tan𝛿 𝜀𝑟

′⁄  が増加するこのよう

な傾向は，高周波による加熱が促進されるため溶着には有利であると考えられる．一方，

粒径が 2.0 μmの場合は 100 °C までは tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  の温度依存性がほとんど無く，100 °C を超

えると含有率が 20 vol%以上では tan𝛿 𝜀𝑟
′  ⁄ が僅かに増加した．また，SiC 含有率が高いほど

 tan𝛿 𝜀𝑟
′  ⁄ が大きくなる傾向だが，30 vol%と 40 vol%ではいずれの温度においても tan𝛿 𝜀𝑟

′⁄  の

値はほとんど同じであった（図 3-9 (b)）．また粒径が 77 及び 270 μmでは，温度上昇とと

もに tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  の値が若干小さくなる傾向があった（図 3-9 (c), (d)）．高温になるほどtan𝛿 𝜀𝑟

′⁄  

値が低下する傾向は溶着には不利になると考えられる． 

このように添加する SiC の粒径によって，熱可塑性接着層のtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値の温度依存性が大

きく異なることが明らかとなり，粒径が小さい 0.54 μm の場合にtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が最も大きく，

温度上昇とともに増加することが分かった． 

 

３．３．２ ガラス繊維強化ポリプロピレンの高周波誘電加熱による接合 

３．３．２．１ ガラス繊維強化ポリプロピレンの誘電加熱接合における溶融時間及び 

試料保持圧力の影響 

SiC を含有した接着層を用いて GF/PP を短時間・高強度で高周波誘電加熱接合するため

の条件検討を行った．まず初めに図 3-2 における第Ⅱ段階に要した溶融時間（2, 5 及び 8 s）
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と第Ⅲ段階での試料保持圧力（0.06, 0.19 及び 0.32 MPa）が接合強度に及ぼす影響を検討

した．図 3-6 及び図 3-9(a)～(d)で得られた接着層の誘電特性の結果から，実験にはtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  

が大きく高周波により最も加熱されやすいと考えられる 0.54 μmの SiC を 40 vol%含有し

た接着層を用い，anode 電流値は 130 mA で一定とした． 

 図 3-10 に溶融時間及び試料保持圧力と高周波印加による接合領域の厚さ減少量との関

係を示すが，溶融時間が長く試料保持圧力が高いほど接着層の厚さ減少量が多くなる傾向

が見られた． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

これと同様の傾向が GF/PP の抵抗溶着においても確認されており，接合部の厚さ減少量

ℎは式（１１）のように表され，発熱体として被着材間に設置したステンレスメッシュへの

通電時間が長く，溶着時の圧力が高いほど接合部位の厚さ減少量が多くなっている[66]． 

ℎ = ℎ0 + 𝐾2 ∙ 𝑃 ∙ 𝐼2 ∙ (𝑡 − 𝑡𝑚)              （１１） 

[ℎ0:ステンレスメッシュによる初期の溶融，𝐾2:比例定数，𝑃:溶着圧力，𝐼:電流値，𝑡:通電時

間，𝑡𝑚:PP の融点（165 °C）に達するまでの時間] 

図 3-10 溶融時間及び試料保持圧力と接合領域の厚さ減少量との関係 

（凡例は試料保持圧力，誤差範囲は標準偏差を示している） 
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 この式を参考に，図 3-10 で得られた結果について，高周波誘電加熱接合による接合領域

の厚さ減少量を試料保持圧力 P と溶融時間 t との積 P・t に対してプロットしたが良い相関

が得られなかった．しかしながら𝑃
1

4 ∙ 𝑡に対してプロットすると図 3-11 のとおり良い相関が

得られた． 

  

 

 

 これは試料保持圧力よりも溶融時間の因子の方が厚さ減少量に対する寄与が大きいこと

を示唆しており，接着層の粘性が低下するまで溶融時間が十分であれば高い圧力をかけな

くても接合領域の厚さが減少すると考えられる． 

次に図 3-12 に溶融時間及び試料保持圧力と接合試験片の引張せん断強度との関係を示

す. 試料保持圧力が 0.06 MPaの場合は溶融時間の増加とともにせん断強度が高くなる傾向

を示した．また，圧力が 0.19 MPa 及び 0.32 MPa では溶融時間とせん断強度との関係はほ

ぼ同じ傾向を示し，溶融時間が 2 s で強度が約 8 MPa，5 s で約 10 MPa に達したが 8 s ま

で増やしても強度は最高 10.8 MPa であり，溶融時間 5 s，試料保持圧力 0.19 MPa の条件

で GF/PP の接合強度はほぼ飽和した．溶融時間や圧力に対する接合強度のこのような飽和

現象は GF/PP の抵抗溶着においても確認されている[66]． 
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図 3-11 高周波誘電加熱接合における接合領域の厚さ減少量と 

       𝑃1 4⁄ ∙ 𝑡との関係（P：試料保持圧力, t：溶融時間） 
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続いて図 3-13 に溶融時間 5 s，試料保持圧力 0.19 MPa で高周波接合した試験片の引張

せん断試験後の破断面写真及び SEM 像を示す． 

図 3-13(a)は接合部以外の GF/PP の表面で，表層はすべて PP 樹脂で覆われていた．図

3-13 (b)では接着層での凝集破壊が起こっていた．また，接合部破断面の接着層側の SEM

像を図3-13(c)に示したが，接着層の表面にはガラス繊維が見られた．接合前の接着層には，

ガラス繊維は含まれていないことから，被接着層の GF/PP から剥がれたガラス繊維が接着

層の表面に付着したと考えられた．また，接合部断面の GF/PP 側を図 3-13(d)に示したが，

表面はガラス繊維がむき出しになっていた．接合前の GF/PP 表層は図 3-13(a)のようにす

べて PP 樹脂で覆われていたことから，GF/PP 表層の PP と接着層の母材樹脂である PP と

が強固に接合し，GF/PP 表層の PP がはぎ取られてガラス繊維が露出したと考えられた． 

 

 

 

 

図 3-12 溶融時間及び試料保持圧力と引張せん断強度との関係 

（凡例は試料保持圧力，誤差範囲は標準偏差を示している） 
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(a) 

(c) 

(d) 

(b) 

(a) 

(c) (d) 

図 3-13 接合試験片の引張せん断試験後における破断面の SEM 像 

（[接合条件] 溶融時間: 5 s, 試料保持圧力: 0.19 MPa） 

(a): 接合に関与していない部分の被着材 GF/PP 表面 (x 50) 

(b): 接着層における凝集破壊 (x 2000) 

(c): 接着層の表面にガラス繊維の付着が見られた (x 50) 

(d): 被着材 GF/PP の表層が剥離し，ガラス繊維が露出していた (x 50) 

(b) 
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一般に，引張せん断試験による破壊には図 3-14 に示すように，接着層内で破壊が起こる

凝集破壊，接着層と被接着層との界面で起こる界面破壊及び被着材自身が破壊する材料破

壊の３つの形態が挙げられる[38, 67, 90]． 

 

 

 

 

 

 

図 3-13 (a) ~ (d) から判断すると，溶融時間 5 s，試料保持圧力 0.19 MPa の条件下での

高周波接合では凝集破壊及び一部被着材の破壊が起こっており，接着層と GF/PP との結合

は非常に強固であったと考えられる．このため，溶融時間 5 s，試料保持圧力 0.19 MPa の

条件で GF/PP の接合強度はほぼ飽和し，溶融時間及び圧力をさらに増やしても引張せん断

強度があまり増加しなかったと考えられた． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3-14 接合試験片の破壊形態の模式図： 

（Ⅰ）凝集破壊，（Ⅱ）界面破壊及び（Ⅲ）材料破壊 

（Ⅰ） （Ⅱ） （Ⅲ） 
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３．３．２．２ ガラス繊維強化ポリプロピレンの誘電加熱接合における SiC 粒径の影響 

 粒径が異なる SiCを含有した 4種類の熱可塑性接着層を用いてGF/PPの高周波接合を行

った．設定電流値は 130 mA を基準とし，絶縁破壊が起こりやすい場合には絶縁破壊が起

こる直前の電流値とし（No.9～11），高周波による接合が起こりにくい場合は電流値を上げ

て（No.12～14）接合試験を行った．また３．３．２．１の結果を考慮し，溶融時間は 5 s，

溶融後の試料保持圧力は 0.19 MPa の一定条件で行った．各接着層を用いた接合試験の条件

及び引張せん断強度を表 3-4 に示す． 

 

表 3-4 GF/PP の高周波誘電加熱接合における接合条件， 

 接合後の接着層の厚さ及び引張せん断強度 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

 

SiC の粒径が 0.54 μm では，含有率が 10 vol%の場合は 120 s の高周波印加時間でも

GF/PP は接合しなかった．20 vol%以上では SiC の含有率が高いほど短時間で GF/PP が接

合し，40 vol%の含有率の場合で最短 24 s であった．図 3-6 や図 3-9(a)で示したように，

粒径が 0.54 μmの SiC を含有した接着層では含有率が高いとtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が大きいため，高周

波による加熱が起こりやすくなったと考えられた．また，接合試験片の引張せん断強度は

SiC 含有率が 20 vol%以上でいずれも約 10 MPa に達し，破断面は図 3-13 同様に GF/PP

平均値及び標準偏差は 3 つの試験片から計算した． 

平均 標準偏差 平均 標準偏差

1 0.54 10 130 120 接合せず - 接合せず -

2 0.54 20 130 50 0.588 0.048 9.54 0.95

3 0.54 30 130 31 0.414 0.036 10.0 0.22

4 0.54 40 130 24 0.476 0.068 9.75 0.85

5 2.0 10, 20 130 120 接合せず - 接合せず -

6 2.0 30 130 60 0.680 0.038 7.33 0.73

7 2.0 40 130 54 0.662 0.042 6.92 0.57

8 77 10 130 120 接合せず - 接合せず -

9 77 20, 30, 40 120 120 接合せず - 接合せず -

10 270 10 120 120 接合せず - 接合せず -

11 270 20, 30, 40 115 120 接合せず - 接合せず -

12 0.54 10 140 48 0.575 0.051 8.81 1.08

13 2.0 10 145 120 接合せず - 接合せず -

14 2.0 20 140 45 0.589 0.022 9.09 0.57

引張せん断強度

(MPa)
No.

SiC粒径

(μm)

SiC含有率

(vol%)

電流値

(mA)

高周波

印加時間
(s)

接合後の接着層の厚さ

(mm)
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での材料破壊及び接着層での凝集破壊が起こっていた． 

粒径が 2.0 μmの場合は，含有率が 10 及び 20 vol%では 120 s の高周波印加でも接合し

なかった．また，含有率が 30 及び 40 vol%ではそれぞれ 60 及び 54 s の印加時間で接合し

たが，引張せん断強度は粒径が 0.54 μmの場合よりも低く約 7 MPa であった．図 3-9 (b)

で SiC 含有率が 30 及び 40 vol%の接着層では，tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ の温度依存性が同じ傾向であった

ことから，接合時間もほぼ同じになったと考えられた．また，同じ添加量で比較した場合，

粒径 0.54 μmよりも接合時間が長くなる傾向であったが，これもtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値の大小により説

明が可能である．また一般に，接合・固化した後の接着層の厚さによって接合強度が大き

く異なり，接着層厚さの増大とともに引張せん断強度は低下するとされている[91]．表 3-4

に示したように粒径が2.0 μmの場合は0.54 μmと比較して接合後の接着層が厚かったこと

から引張せん断強度が低かった可能性の１つとして考えられた． 

粒径が大きい 77 及び 270 μmの場合は，No.8 を除く全てで 130 mA よりも低い電流値

で絶縁破壊が起こった．このため，130 mA よりも低く，放電が起こる直前の電流値で高周

波を印加したが，いずれの含有率においても 120 s 以内で接合できなかった．放電が起こっ

た原因としては接着層内の気泡，被接着層 GF/PP と接着層間のエアーギャップ，あるいは

接着層表面の汚染等様々な原因が考えられるが，これらは粒径が 77 及び 270 μmの場合に

のみ放電が起こることの説明には不十分であり，今後さらなる検討が必要と考えられる． 

また，表 3-4 において設定電流値が 130 mA では GF/PP が接合しなかった No.1 及び 5

について，電流値を上げて接合試験を行った．その結果，粒径が 0.54 μmの SiC を 10 vol% 

(No. 12) 及び 2.0 μmの SiC を 20 vol%含有 (No. 14) した接着層では 140 mA の電流値で

それぞれ 48 s 及び 45 s のほぼ同じ印加時間で GF/PP が接合した．一方，2.0 μmの SiC を

10 vol%含有した接着層 (No. 13) は，放電が起こる直前の 145 mA まで電流値を上げても

GF/PPは接合できなかった．ここで図 3-6の 30 °Cに於けるtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値のみから判断すると，

粒径が 0.54 μmの SiC を 10 vol% 含有した接着層 (No. 12) と 2.0 μmの SiC を 10 vol%

含有した接着層 (No. 13)ではほぼ同じtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値を有するため，高周波印加後の初期段階で

は同じ様に加熱されると考えられる．しかしながら，高周波誘電加熱による接合試験では

No.12 の場合のみ接合が可能であった．図 3-15 に No.12 及び No.13 で用いた接着層につ

いてtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ の温度依存性を示す．0.54 μmの SiC を 10 vol%含有した接着層のtan𝛿 𝜀𝑟

′⁄ 値は

温度上昇とともに増加するが，2.0 μmの SiC を 10 vol%含有した場合は，温度が上昇して

もtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値はあまり変化しない． 
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このtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値の温度依存性の違いにより，0.54 μmの SiC を 10 vol%含有した接着層と

2.0 μmの SiC を 10 vol%含有した接着層では高周波による接合のしやすさに差が出たと考

えられた． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

このように，熱可塑性接着層に含まれる SiC の粒径や含有率は，GF/PP の高周波誘電加

熱接合における高周波印加時間や接合強度に非常に大きな影響を与えることが明らかとな

り，小粒径の SiC を 40 vol%含有した接着層を用いることにより最短 24 s の高周波印加時

間で GF/PP が接合し，引張せん断試験では約 10 MPa の高い接合強度が得られた．また，

tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が大きい接着層を用いた場合に，より短時間で GF/PP の高周波誘電加熱接合が可

能となり，第２章で新たに導入したtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値による高周波誘電加熱接合の評価が可能であ

ることが確認された．さらに，tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値には温度依存性があり，同じ SiC を用いた場合で

も粒径や含有率によってその傾向が大きく異なることが明らかとなった．このため，高周

波誘電加熱接合のしやすさを評価する場合は，tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値の温度依存性も考慮に入れる必要

があることが新たに分かった． 

 

 

 

図3-15 粒径が異なるSiC（0.54μm及び2.0μm）を含有する熱可塑性接着層の

 tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  値の温度依存性の比較 

ta
n

𝛿
𝜀 𝑟

′
⁄
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３．３．３ 接合試験片の引張せん断強度に対する温度・湿度の影響 

図 3-16 に，接合試験片を 50 °C，80 % RH の環境下で 1000 h まで暴露した時の引張せ

ん断強度への影響を示す．500 h の暴露によって初期の接合強度よりも僅かに低下する傾向

が見られたが，そこから 1000 hまで暴露しても接合強度の低下はほとんど見られなかった．

被着材や熱可塑性接着層の基材として用いられている PP は吸湿による重量や強度の変化

が非常に少ないため接着層の劣化が起こりにくく[92, 93]，今回行った暴露条件では引張せ

ん断強度に対する影響が少なかったと考えられる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

３．４ 結言 

自動車をはじめとする部材の軽量化を目的として今後も利用が拡大していくと考えられ

る GF/PP を高周波誘電加熱により短時間・高強度で接合する方法を検討した．接着層に含

有する誘電セラミックスには，第２章で PP の誘電加熱接合が可能であったもののう

ち，最も軽量で様々な粒径の製品が容易に得られる SiC を選択した． 

まず，熱可塑性接着層の誘電特性に対する SiC の粒径及び含有率の影響を検討

した．接着層の比誘電率は SiC 含有率の上昇とともに増加し，30 vol%以上では粒径が大

きいと比誘電率がより高い傾向を示した．これは，SiC の含有率が高く粒径が大きいと粒子

同士がより接触しやすくなることや，同じ体積で比較した場合には粒径が大きいと表面積

図 3-16 接合試験片を 50 ℃，80 % RH の環境下で 1000 h まで暴露した後の 

引張せん断強度への影響（誤差範囲は標準偏差を示している） 
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が小さく，母材樹脂との界面に欠陥が少なくなることが原因と推定された．一方，誘電正

接には粒径依存性がほとんどなく，SiC 含有率に比例して増大した．また，高周波による

接着層の加熱効率の指標として第２章で新たに見出した tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値との関係につい

ても調べた．その結果，粒径が小さく，含有率が高いほど接着層のtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値は大きかった．

さらに，SiC の粒径や含有率が異なる接着層についてこれまで評価していなかっ

た温度による誘電特性への影響を検討した．その結果 SiC の粒径が小さい場合に温度

とともに接着層のtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が上昇し，SiC 含有率が高いほどその傾向が強いが，粒径が大

きいとtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値はいずれの含有率においても温度上昇に伴い下降した．このため，高周波

誘電接合においては粒径の小さい SiC を含有する接着層を用いる方が有利であることが推

測された． 

続いて SiC を含有する接着層を用いて実際に GF/PP の高周波誘電接合を行い，まず高周

波接合する際の溶融時間や試料保持圧力が接合強度に与える影響を調べ，短時間・高強度

で GF/PP の接合を可能にする条件の最適化を図った．その結果，溶融時間が長く試料保持

圧力が高いと強い接合が得られる傾向であるが，溶融時間 5 s，試料保持圧力 0.19 MPa の

条件で接合強度がほぼ飽和し，これらの値をさらに増やしても引張せん断強度があまり増

加しないことが分かった．この条件を用いて，SiC の粒径及び含有率が接合強度に与え

る影響を調べた．その結果，SiC の粒径が小さく(0.54 μm)，含有率が高い(40 vol%)

接着層を用いた場合に最短 24 s で GF/PP の接合が可能となり，得られた接合試

験片の接合強度は高く最大約 10 MPa の引張せん断強度が得られ，GF/PP での材料

破壊及び接着層での凝集破壊が起こった． 

また，高周波誘電加熱接合によって得られた GF/PP の接合試験片について 50 °C，

80 %RH の環境下で 500 h 及び 1000 h の暴露試験を行った後の引張せん断試験を行い，接

合強度に対する温度・湿度の影響を検討した．その結果，500 h の暴露によって初期の接合

強度よりも僅かに低下する傾向が見られたが，そこから 1000 h まで暴露しても接合強度の

低下はほとんど見られず，実用に耐え得る接合方法であることが分かった． 

 



 

 

 

ー第４章ー 

 

 

酸化亜鉛及びアナターゼ型酸化チタン複合材を 

熱可塑性接着層として用いた 

ガラス繊維強化ポリプロピレンの 

高周波誘電加熱接合 
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第４章 酸化亜鉛及びアナターゼ型酸化チタン複合材を 

熱可塑性接着層として用いた 

ガラス繊維強化ポリプロピレンの高周波誘電加熱接合 

 

４．１ 緒言 

第３章では，部材の軽量化を図るために今後も利用が拡大していくと考えられる GF/PP

について，SiC を含有する接着層を用いた高周波誘電加熱により短時間・高強度で接合する

ことを目的とし，SiC の粒径及び含有率の影響や高周波接合の際の溶融時間や試料保

持圧力の条件検討を行った．その結果，SiC の粒径が小さく(0.54 μm)，含有率が高

い(40 vol%)接着層を用いた場合に最短 24 s で GF/PP の接合が可能となった．

また，得られた接合試験片の引張せん断試験では最大約 10 MPa の引張せん断強

度が得られ，被着材である GF/PP での材料破壊及び接着層での凝集破壊が起こった．

さらに，得られた接合試験片を 50 °C，80 %RH の環境下で 1000 h 暴露した後においても

接合強度の低下はほとんど見られなかった． 

本章では第２章で検討した PP の高周波誘電加熱において接合が可能であった接着層の

うち，第３章で検討した SiC 以外の ZnO 及び anatase 型 TiO2を含有する接着層を用いて

GF/PP の高周波誘電加熱接合を行い，接着層に添加するセラミックスの種類が接合強度や

接合時間に与える影響を調べることを目的とした．まず各誘電セラミックスを含有した接

着層の誘電特性を調べ，どのセラミックスを含有する接着層を用いた場合に高周波誘電加

熱接合における加熱効率の指標である tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が大きいか，その温度依存性も考慮に

入れながら第３章で検討した小粒径のSiCを含有する接着層との比較検討を行った．また，

これらの接着層を用いた GF/PP の高周波誘電加熱接合を行い，接着層に添加するセラミッ

クスの種類及びその含有率が接合時間や接合強度に与える影響について検討した．さらに，

得られた接合試験片について 50 °C，80 %RH の環境下で 500 h 及び 1000 h の暴露試験を

行った後の引張せん断試験を行い，接合強度に対する温度・湿度の影響を検討した． 

 

４．２ 実験方法 

４．２．１ 供試材料 

被着材には第３章同様，市販の GF/PP 板（TEPEX® dynalite104, Bond-Laminates GmbH，

Germany）を切断して用いた．GF/PP 板の表面はエタノールで洗浄し，紙製のウエス（キ
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ムワイプ, 日本製紙クレシア）で拭いた後に接合試験に供した．熱可塑性接着層の基材は，

被着材との親和性を考慮してポリプロピレンペレット（ノバテック MH4, 日本ポリプロ）

を用いた．熱可塑性接着層に添加する誘電セラミックス粒子は ZnO（和光純薬工業, 密

度 ρ=5.6 g/cm3）及び anatase 型 TiO2（関東化学 , 密度 ρ= 4.2 g/cm3）を用いた．ま

た第３章において，熱可塑性接着層に含まれる SiC の体積が同じ場合には粒径が

最も小さい 0.54 μmの場合に tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が大きく短時間でGF/PPが接合したことから，

実験で使用する ZnO 及び anatase 型 TiO2もこの値に近い粒径を選定した．誘電セ

ラミックスの粒度はレーザー回折式粒度分布測定装置（SALD-3100, 島津製作

所）を用いて測定し，メジアン径は ZnO：0.96 μm，anatase 型 TiO2：0.64 μm で

あった． 

 

４．２．２ 熱可塑性接着層の作製 

基材のポリプロピレンペレットに，ZnO 及び anatase 型 TiO2 粒子を所定量混

合し，ラボプラストミル（10C100 R60, 東洋精機製作所）を用いて 40 rpm の

回転数にて 200 °C で 6 分間混練した．その他の操作は２．３．２と同じ方法により行

い，熱可塑性接着層を作製した． 

 

４．２．３ 誘電特性の測定 

所定の温度（30, 50, 75, 100, 125 及び 150 °C）に設定した恒温槽（ST-120, タ

バイエスペック）内に設置した誘電材料テストフィクスチャ (16453A, 横河 HP)

に 20 × 20 × 2 mm の熱可塑性接着層を配置し，インピーダンス/マテリアルアナ

ライザー(4291A RF, 横河 HP)を用いて，40 MHz における比誘電率𝜀𝑟
′  及び誘電

正接 tan𝛿 を測定した．これらの測定値から  tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  の値を算出した． 

 

４．２．４ 高周波誘電加熱によるガラス繊維強化ポリプロピレンの接合試験 

接合試験には第２及び第３章と同じ高周波誘電加熱装置(FDA-102PJ-01, 富士電波

工機)を用い，anode 電圧 3.5 kV，anode 電流値 130 mA で高周波を印加して熱可

塑性接着層を溶融させ，図 3-1 に示した重ね合わせ接合試験片を作製した． 

高周波接合試験における電流値及び試料保持圧力の時間経過の概略図を図 4-1 に示すが，

高周波接合は次の３段階で行った． 
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第 I段階では，0.03 MPa の低い圧力で試料を保持し，電流値 130 mA で高周波の印

加を開始した．第Ⅱ段階では電流値が上昇し始めるので，手動により 130 mA に保持しな

がら所定の時間高周波を印加して接着層を十分に溶融軟化させた後，高周波の印加を停止

した．ここで第Ⅱ段階に要する時間を溶融時間とし，高周波印加時間（第Ⅰ段階＋第Ⅱ段

階に要する時間）と区別した．溶融時間は電極間での放電が起こらず，それ以上高周波を

印加し続けても接合強度が変化しない時間と規定し，予備試験結果から ZnO を含有する接

着層では 8 s，anatase 型 TiO2で 5 s とした．第Ⅲ段階では試料保持圧力を 0.19 MPa まで

上げ，溶融した接着層を押しつぶした状態で 10 s 保持した後，試料保持圧力を解除し接合

試験を完了した．この段階で接着層の温度が低下し，十分に固化することを確認した． 

接合試験の際には高周波印加時の絶縁破壊を避けるために第３章同様下記の

３点に注意した． 

①設定電流値の急上昇を防ぐために，手動にて設定電流値（130 mA）に保持した． 

②接着層の大きさを接合部位の大きさよりも若干小さくした． 

③高周波印加中は試料保持圧力を低く，高周波停止後に圧力を高くした． 

また，接合後の接着層の厚さは，接合後の接合領域の厚さをマイクロメーター

図 4-1 高周波誘電加熱接合工程における電流，試料保持圧力と時間との関係

の模式図（高周波印加時間，溶融時間は試験水準により異なる） 
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(MDC-25MJ, ミツトヨ)で 3 か所計測し，その平均値から 2 枚の GF/PP の厚さを

差し引いて算出した． 

 

４．２．５ 接合試験片の引張せん断試験 

万能材料試験機（AG-100KNI, 島津製作所）を用いてつかみ具間距離 90 mm，

試験速度 2 mm/min.にて重ね合わせ接合試験片の引張せん断試験を行い，接合強

度を評価した．引張せん断強度は第２章の式（７）を用いて，5 つの試験片の平均値から

算出した． 

 

４．２．６ 熱可塑性接着層の引張強度試験 

 ４．２．２で作成した厚さ 2 mm の熱可塑性接着層を図 4-2 の形状の試験片打抜刃（高

分子計器）で打抜き，引張試験片を作成した．この試験片について，万能材料試験機を

用いてつかみ具間距離 30 mm，試験速度 2 mm/min.にて引張強度試験を行った． 

 

 

 

 

 

 

 

 

４．２．７ 接合試験片の環境暴露試験 

 ZnO または anatase 型 TiO2を 10，20 及び 30 vol%含有した接着層を用いて４．２．４

の条件で高周波誘電接合を行った．得られた接合試験片の環境暴露試験は第３章同様 Pint

ら[82] の条件を参考に行った．50 °C，80 % RH に設定した恒温恒湿器（SSE-24TR-A，

カトー）内に接合試験片を配置したまま 500 h 及び 1000 h 暴露し，各時間経過後の引張せ

ん断試験を４．２．５と同じ方法により行った． 

 

 

図 4-2 熱可塑性接着層の引張強度試験用試験片の形状（単位：mm） 
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４．３ 実験結果及び考察 

４．３．１ 熱可塑性接着層の誘電特性 

４．３．１．１ ZnO を含有した熱可塑性接着層の誘電特性 

 ZnO を 10，20，30 及び 40 vol%含有した熱可塑性接着層について，誘電特性の温度依

存性を測定した．結果を図 4-3～4-5 に示す． 

ZnO を含有した接着層の比誘電率は ZnO 含有率の増加とともに高くなるが，温度上昇に

よる変化はなかった（図 4-3）．これらの傾向は SiC を含有した接着層と同じであったが，

同じ含有率で比較すると SiC の場合より比誘電率は低かった．誘電正接は温度上昇ととも

に増加し，含有率が高いほど若干大きくなる傾向が見られた（図 4-4）．また，同じ含有率

の SiC を含む接着層と比較すると高温域で SiC より大きくなる傾向であった．一方，

 tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値は ZnO の含有率による違いがほとんどなく，いずれも温度上昇とともに増加し

た（図 4-5）．SiC を含有した接着層の場合，低温域から高温域まで tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が温度にほ

ぼ比例していたが（図 3-15），ZnO を含有した接着層では 100 °C 付近から tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が急

激に上昇し，150 °C においては SiC の場合に最も大きかった接着層と比較して約 2 倍であ

った．このことから，ZnO を含有した接着層では少ない含有率でも温度上昇により加熱が

加速され，SiC を用いた場合よりも短時間で高周波誘電加熱接合を行うことが可能になる

ことが推測された． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-3 ZnO 含有熱可塑性接着層の比誘電率に対する 

温度及び ZnO 含有率の影響 
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図 4-4 ZnO 含有熱可塑性接着層の誘電正接に対する 

温度及び ZnO 含有率の影響 

図 4-5 ZnO 含有熱可塑性接着層の tan𝛿/𝜀′ 値に対する 

温度及び ZnO 含有率の影響 
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４．３．１．２ anatase 型 TiO2を含有した熱可塑性接着層の誘電特性 

 anatase 型 TiO2を 10，20 及び 30 vol%含有した熱可塑性接着層について，誘電特性の温

度依存性を図 4-6～4-8 に示す．また第 2 章でも述べたが，anatase 型 TiO2を 40 vol%添

加した場合は混練中に混合物が粒塊状となりシート状に成形できなかったため，この水準

についての測定は実施しなかった． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-6 anatase型 TiO2含有熱可塑性接着層の比誘電率に対する 

温度及び anatase 型 TiO2含有率の影響 

図 4-7 anatase 型 TiO2含有熱可塑性接着層の誘電正接に対する 

温度及び anatase 型 TiO2含有率の影響 
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anatase 型 TiO2を含有した接着層の比誘電率も SiC や ZnO を含有する接着層と同様の

傾向を示し，含有率の増加とともに高くなるが，温度による影響は見られずほぼ一定の値

であった（図 4-6）．また同じ含有率で比較すると，anatase 型 TiO2 を含有した接着層の

比誘電率は SiC や ZnO を添加した場合より高かった．この現象は，表 2-2 の文献値から

考えると，anatase 型 TiO2粉末自体の比誘電率が SiC や ZnO よりも大きいことに起因す

ると推測できる．次に，接着層の誘電正接は anatase 型 TiO2含有率の増加とともに大きく

なるが，いずれの含有率においても 75 °C 付近でピークとなり，それ以上高温になると低

下した（図 4-7）．続いて， tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値の温度依存性は誘電正接の傾向と同様 75 °C 付近で

ピークが見られた（図 4-8）．また anatase 型 TiO2含有率が 20 vol%までは含有率の増加

とともに tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ が大きくなったが，30 vol%では 20 vol%での値とほとんど変わらなかっ

た．このため，anatase 型 TiO2含有率が 20 vol%と 30 vol%の接着層では，高周波誘電加

熱接合に要する時間がほぼ同じであることが推測された．また， tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ の値を同じ含有率

の SiC を含む接着層と比較すると 100 °C より低温域では SiC より大きく，高温域では小さ

い傾向であった． 

 

 

図 4-8 anatase 型 TiO2含有熱可塑性接着層の tan𝛿/𝜀′ 値に対する 

温度及び anatase 型 TiO2含有率の影響 
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４．３．２ 熱可塑性接着層を用いたガラス繊維強化ポリプロピレンの 

高周波誘電加熱による接合 

４．３．２．１ ZnO 含有熱可塑性接着層を用いたガラス繊維強化ポリプロピレンの接合 

ZnO を含有した接着層を用いて GF/PP の高周波誘電加熱接合を行い，接合試験片の引張

せん断試験を行った結果を表 4-1 に示す． 

誘電加熱による接合試験ではいずれのZnO含有率においても16～18 sの高周波印加時間

で GF/PP が接合し，SiC 含有接着層を用いた場合よりも接合時間が短かった．これは接着

層積層時における高周波加熱のしやすさの指標となる tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が温度上昇に伴って SiC

含有接着層よりも増大することから（図 4-5），昇温に伴い加熱作用が促進されてさらなる

温度上昇をもたらし，SiC 含有接着層よりも短時間で溶融したと推定された．また ZnO 含

有接着層の tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値は，温度による変化が含有率に依存せずにほぼ同じであるため，含有

率が異なる 10～40 vol%の場合でもほぼ同じ高周波印加時間で GF/PP が接合したと考えら

れた． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

   

 

図 4-9に ZnO含有率が 10 vol%の接着層を用いて高周波誘電加熱接合をした試験片及び

引張せん断試験後の破断面写真を示す．接着層は高周波による加熱溶融後に押しつぶされ，

接合領域から外にはみ出した（図 4-9 (a)）．また，引張せん断試験後の破断面ではむき出

しになったガラス繊維が非常に多く観察され，GF/PP の母材樹脂である PP とガラス繊維

平均 標準偏差 平均 標準偏差

1 10 18 0.256 0.069 13.9 1.55

2 20 18 0.280 0.043 14.3 0.51

3 30 16 0.384 0.042 12.8 0.71

4 40 17 0.762 0.052 8.22 1.26

引張せん断強度
(MPa)

No.
ZnO含有率

(vol%)

高周波
印加時間

(s)

接合後の接着層の厚さ
(mm)

表 4-1 ZnO 含有熱可塑性接着層を用いた GF/PPの高周波誘電加熱接合 

及び接合試験片の引張せん断試験結果 

平均値及び標準偏差は 5つの試験片の値から算出した 
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との界面で材料破壊が起きていた（図 4-9 (b)）．接合領域における溶融接着層のはみ出し

や引張せん断試験における材料破壊の様子はZnO含有率が20及び 30 vol%の場合にも見ら

れ，これらの場合には引張せん断強度が高い値（13～14 MPa）を示した． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(a) 

(b) 

図 4-9 ZnO を 10 vol%含有した接着層を用いて高周波誘電加熱接合した 

(a)重ね合わせ接合試験片及び (b)引張せん断試験後の破断面写真 
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一方，ZnO の含有率が 40 vol%まで増加すると ZnO 含有率が 10～30 vol%の場合とほぼ

同じ 16 s で接合したにもかかわらず，引張せん断強度が 8.2 MPa まで低下した．図 4-10

に ZnO 含有率が 40 vol%の接着層を用いて高周波誘電加熱接合をした試験片及び引張せん

断試験後の破断面写真を示す．ZnO 含有率が 10～30 vol%の場合に見られた接合面からの

接着層のはみ出しはほとんど見られず（図 4-10 (a)），引張せん断試験では主に被接着層に

近い接着層内部での凝集破壊が起こっていた（図 4-10 (b)）． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(a) 

(b) 

図 4-10 ZnO を 40 vol%含有した接着層を用いて高周波誘電加熱接合した 

(a)重ね合わせ接合試験片及び (b)引張せん断試験後の破断面写真 
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ZnO 含有率によって接合試験片の引張せん断強度が異なる原因の１つとして，接着層の

厚さやはみ出し形状の影響がまず考えられた．重ね合わせ接合試験片の引張せん断変形の

際にはせん断応力だけでなく剥離応力も働き，接着層が厚すぎる場合や接着層のはみ出し

がない場合，これらの応力は重ね合わせ端部の被接着層に近い部分に集中し，引張せん断

強度が低下する傾向がある．例えば，Kahraman らはエポキシ系接着剤によるアルミニウ

ム板の接着において，接着層の厚さ（0.03～1.3 mm）と引張せん断強度との関係を調べて

いる[94]．接着層の厚さが 0.03～0.7 mm まではせん断強度はほぼ一定であるが，それより

厚い場合にはせん断強度が低下し，厚さが 1.3 mm の場合はせん断強度が最大値の 35～

40 %まで低下する結果が得られている．また Grant らは 0.95 mm 厚の鋼板をエポキシ系

接着剤で接合した際の接着層の厚さや（0.1～3.0 mm）はみ出し形状（45°spew fillet, 

square-ended spew fillets（図 4-11））と引張せん断強度との関係について調べ，接着層が

厚いほど接合強度が低下するとともに，接着層からのはみ出しがある方が高いせん断強度

が得られることを示している[95]．これらと同様の研究が数多くなされているが[96‐99]，

いずれの報告も接着層の厚さや接合領域における接着層のはみ出し形状が接合試験片の引

張せん断強度に大きな影響を与える結果が得られている． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ZnO 含有率が 10～20 vol%の接着層では，表 4-1 に示したとおり接合後の接着層の厚さ

が 0.26 mm～0.28 mm で，Gleich らの論文中で述べられている高い接着強度が得られる一

般的な厚さ（0.05～0.5 mm）の範囲内であり[97]，かつ図 4-9(a)に示したような接着層の

図 4-11 重ね合わせ接合における接着層のはみ出し形状（文献[95]をもとに作成） 
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はみ出しも見られたことから，重ね合わせ端部の荷重集中が軽減されたため，接合強度が

非常に高かったと考えられた．一方，ZnO 含有率が 40 vol%の場合には厚さが 0.76 mm で

あり，含有率が 10 ～20 vol%の場合より顕著に厚く接着層のはみ出しもないことから，重

ね合わせ端部に荷重が集中し接合強度が低下したと考えられた． 

また ZnO 含有率によって接合試験片の引張せん断強度が異なる他の要因としては接着層

自身の強度の影響が考えられる．樹脂複合材において，表面処理等を施していない未処理

の添加材を含有している場合は母材樹脂との接着が不十分で添加材含有率の上昇とともに

複合材の引張強度が低下することが一般的に知られている[100, 101]．図 4-12 に ZnO を含

有した接着層自体の引張強度を示したが，今回使用した ZnO 等の誘電セラミックスも表面

処理を行っていないため，ZnO 含有率の増加によって接着層自体の材料強度が低下した．

破壊は最も弱い場所から起こると考えられることから，ZnO 含有率が 40 vol%の場合に接

着層で凝集破壊が起きたのは，接着層自体の強度が低いことにも起因すると考えられた． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-12 ZnO を含有した熱可塑性接着層の ZnO 含有率と引張強度との関係 

（棒グラフは 5 つの試験片の平均値，誤差範囲は標準偏差をそれぞ

れ表している） 
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このように，ZnO の含有率が 10 及び 20 vol%の接着層を用いた高周波誘電加熱により，

GF/PP を短時間（18 s），高強度（約 14 MPa）で接合することが可能になった． 

また，接着層の tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が高く短時間で高周波誘電加熱接合が可能であっても接合試験

片の引張せん断強度が必ずしも高いとは限らず，接合後の接着層の厚さやはみ出し形状及

び接着層自体の材料強度が接合強度に影響を及ぼしていることが示唆された． 

 

４．３．２．２ anatase 型 TiO2含有熱可塑性接着層を用いた 

ガラス繊維強化ポリプロピレンの接合 

anatase 型 TiO2を含有する接着層を用いて GF/PP の高周波誘電加熱接合を行い，接合試

験片の引張せん断試験を行った．結果を表 4-2 に示す． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

anatase型TiO2を含有する接着層を用いた場合は含有率10 vol %で80 s，20及び30 vol%

で 22～23 s の高周波印加時間で GF/PP が接合し，接合に要する印加時間は図 4-8 におけ

る tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値の傾向と相関があった．すなわち加熱効率の指標である tan𝛿 𝜀𝑟

′⁄ 値が小さい含

有率 10 vol %では長時間の印加が必要で，含有率 10 vol %の場合よりも tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が大きく

その温度依存性がほぼ同じ傾向の 20 及び 30 vol%ではより短い時間でかつほぼ同じ印加時

間で GF/PP が接合した．また，引張せん断強度は含有率が 20 vol%の場合では約 14 MPa，

10 及び 30 vol%では約 7.5 MPa であった．含有率が 20 vol%の場合は接合後の接着層の厚

さが 0.30 mm で Gleich らの論文中で述べられている接着に適した厚さ（0.05～0.5 mm）

表 4-2 anatase 型 TiO2含有熱可塑性接着層を用いた GF/PPの 

高周波誘電加熱接合及び接合試験片の引張せん断試験結果 

温度及び anatase-TiO2含有率の影響 

平均値及び標準偏差は 5つの試験片の値から算出した 

平均 標準偏差 平均 標準偏差

1 10 80 0.761 0.077 7.54 1.42

2 20 23 0.304 0.067 14.1 0.56

3 30 22 0.770 0.079 7.58 0.50

No.
anatase-TiO2

含有率
 (vol%)

高周波

印加時間
(s)

接合後の接着層の厚さ

(mm)

引張せん断強度

(MPa)
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の範囲内であり（表 4-2）接着層のはみ出しも見られたことから，ZnO の場合と同様，重

ね合わせ端部の荷重集中が軽減されて接合強度が非常に高かったと考えられた．図 4-13

に anatase 型 TiO2含有率 10 vol%の接着層で接合した場合の引張せん断試験後の破断面を

示す． 

 

 

 

 

 

接着層の中央部分は高周波により加熱溶融し GF/PP と十分に接合して GF/PP 中のガラ

ス繊維がむき出しになっていたが，接着層の周辺部分は溶融していない箇所が見られた．

10 vol%の anatase 型 TiO2を含んだ接着層では tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値があまり大きくなく，昇温による

上昇もほとんど見られなかったことから（図 4-8），高周波印加による温度上昇が遅く，接

着層の周辺部では接合領域外部へ熱が放散したため溶融接合せず，接合強度が低下したと

考えられた．また anatase 型 TiO2含有率が 30 vol%の場合は接合部の接着層が厚く（0.770 

mm），接合面からの接着層のはみ出しも見られず，接着層自体の強度も弱かったことから，

ZnO を 40 vol%含有した接着層と同様の理由により引張せん断強度が低かったと考えられ

た． 

 

 

図 4-13 anatase 型 TiO2を 10 vol%含有した接着層を用いて高周波誘

電加熱接合した試験片の引張せん断試験後の破断面写真 
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４．３．３ 接合試験片の引張せん断強度に対する温度・湿度の影響 

 図 4-14 及び 4-15 に，各接着層を用いて接合した試験片を一定の温度（50 °C）及び

湿度（80 % RH）環境下で 500 h 及び 1000 h 暴露した後の引張せん断強度への影響を示

す． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-14 ZnO を含有した接着層を用いて高周波誘電加熱接合した試験片の 

50 ℃, 80 %RH環境暴露による引張せん断強度への影響 

図 4-15 anatase 型 TiO2を含有した接着層を用いて高周波誘電加熱接合した 

試験片の 50 ℃, 80 %RH 環境暴露による引張せん断強度への影響 
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いずれの接着層を用いた場合も，1000 h 暴露による接合強度への影響はほとんどなく，

10 vol%及び 20 vol%の ZnO 並びに 20 vol%の anatase 型 TiO2を含有した熱可塑性接着層

を用いた場合で約 14 MPa の引張せん断強度が得られた．Pint らは，3M® DP-8005 や

Loctite 3030®のような構造用アクリル接着剤を用いて PP を接合し，50 °C，80 % RH で

1000 h まで暴露した後の引張せん断強度について調べているが，本研究の結果同様，初期

のせん断強度からほとんど変化していない[82]．被着材の母材樹脂や熱可塑性接着層の基材

として用いられている PP は吸湿による重量や強度の変化が非常に少なく，例えば 75 °C の

蒸留水中に 3 か月間浸漬しても吸湿による重量の増加がほとんど見られない[92]．また PP

複合材に含まれる添加材が竹[92] や亜麻[93]のような天然繊維の場合は吸湿による複合材

の強度低下が報告されているが，ZnO 及び anatase 型 TiO2はこれらの天然繊維と比べて格

段に吸湿性が低いため吸湿による接着層の劣化が起こりにくいと考えられる．これらの理

由から，今回行った暴露条件では引張せん断強度に対する影響がほとんどなかったと考え

られた． 

 

４．４ 結言 

ZnO 及び anatase 型 TiO2を含有する熱可塑性接着層を用いた高周波誘電加熱によって，

GF/PP の短時間・高強度接合について検討した． 

まず接着層の誘電特性及びその温度依存性に対するセラミックスの種類や含有率の影響

について調べたところ，高周波による加熱しやすさの指標となる接着層のtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値は添加

したセラミックスの種類によってその値や温度依存性が大きく異なった．ZnO を含有する

接着層の場合には含有率によるtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値の違いがほとんどなく，いずれも温度上昇ととも

に急激に増加し，150 °C における値では SiC で最も大きかった接着層のほぼ２倍であった．

また，anatase 型 TiO2を含有する接着層のtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値は 75 °C 付近でピークとなり，含有率

が 20 vol%までは含有率の増加とともに tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ が大きくなったが，30 vol%では 20 vol%で

の値とほとんど変わらなかった．また，同じ含有率の SiC を含む接着層と比較すると 100 °C

より低温域では SiC より大きく，高温域では小さい傾向であった． 

また，これらの熱可塑性接着層を用いて実際に GF/PP の高周波誘電接合を行ったところ，

10 vol%及び 20 vol%の ZnO を含有した熱可塑性接着層を用いた場合に非常に短い時間（18 

s）で接合し，高い引張せん断強度（約 14 MPa）が得られ，GF/PP の材料破壊が起こった．

また，用いた接着層の tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値が高く短時間で高周波誘電加熱接合が可能であっても接合
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試験片の引張せん断強度が必ずしも高いとは限らず，接合後の接着層の厚さや溶融接着層

の接合領域からのはみ出し形状及び接着層自体の材料強度が接合強度に影響を及ぼす可能

性が示唆された．このため，短時間で高い接合強度を得るためには高周波による加熱効率

の指標である tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ のみでなく，接合後の接着層の厚さや接着層自体の強度も考慮に入れ

た接合の設計が必要であると考えられた． 

さらに得られた接合試験片を 50 °C，80 %RH の環境下で 1000 h まで暴露し耐久性を評

価したところ，いずれのセラミックスを含有する接着層も引張せん断強度への影響はほと

んど見られなかった．これは，被着材の母材樹脂や熱可塑性接着層の基材として用いてい

る PP さらには PP に添加する ZnO 及び anatase 型 TiO2の吸湿性が非常に低く，吸湿によ

る接着層や被接着層の劣化が起こりにくいためと考えられた． 
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結論 
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第５章 結論 

 

本研究では，自動車をはじめとする様々な分野で部材の軽量化を目的として今後も利用

が拡大していくと考えられる PP複合材，中でも安価で軽量・高強度なガラス繊維強化ポリ

プロピレン（GF/PP）を短時間・高強度で接合する技術を新たに開発することを目的とし

た． 

 

第１章ではまず，本研究の必要性に関する社会的な背景について述べた．昨今の地球温

暖化問題や石油燃料価格の高騰を背景に，航空機や自動車分野等において燃費の向上が求

められているがその手段の一つとして軽量化が挙げられる．自動車分野における軽量化の

手法には繊維強化熱可塑性樹脂（FRTP）の適用が非常に注目を浴びており，FRTPは軽量

かつ高強度な材料であることからこれを立体的に組み上げた準構造及び構造材料としての

用途の期待が高まっている．このため，FRTPの三次元構造化を可能にする接合技術の設計

及び研究開発が非常に重要視されてきている．FRTPの接合では，その母材樹脂である熱可

塑性樹脂同士をいかに接合するかが非常に重要であることから，まず始めに熱可塑性樹脂

の一般的な接合技術について調査し，細かく分類した１７の接合方法について概要をまと

めた． 

続いて，自動車軽量化を目的とした FRTP の母材樹脂として，安価で軽量な汎用樹脂で

ある PP が多く使用されていることについて述べた．一方，PP は非極性で化学的に不活性

なため反応型接着剤や溶剤を用いた接着剤による接合が非常に困難で立体構造体の組立部

材には使用が制限されてきた．また，ボルトやリベットによる機械的接合では重量増とな

り，軽量化を目的とした FRTP 使用の利点が減少する．このため，PP を母材樹脂とする

FRTPの適用範囲の拡大には短時間で高い接合強度が得られるPPの接合技術の開発が必須

となってきている．そこで，PP 及び GF/PP の接合技術についての最近の研究例を調査し

接合方法ごとにまとめた． 

PP 及び GF/PP の接合には，熱板溶着，超音波溶着，振動溶着，誘導加熱溶着及び抵抗

溶着等が挙げられるが，あらゆる接合に適用可能な一つの方法は無くそれぞれの方法に長

所・短所がある．接合方法の選択を誤ると生産性及び強度や耐久性等性能上で問題となる

可能性があり，接合面積，強度，接合部分の形状，工程時間，コスト並びに使用環境等，

様々な要求項目に応じて最適な接合方法を選択することが非常に重要である．これらの状
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況を踏まえると，短時間で高強度の接合が得られる PP 及び GF/PP の接合技術を新たに開

発し，接合技術の選択肢を広げることは PP を母材樹脂とする FRTP の適用範囲を拡大す

るために非常に重要であると考えられることから本研究を行うに至った．本研究では溶着

法の１つである誘電加熱による接合方法に着目した．この方法は電界の作用によって物質

内部が直接加熱されるため熱伝導を必要とせず，物質内部の必要な部位を短時間で選択的

に加熱できるため加熱効率が高く，ポリ塩化ビニルのように損失係数が高い樹脂の接合に

は既に実用化されている．しかしながら，損失係数が低い PPは高周波による発熱がほとん

ど起こらないため，これまで PP や GF/PP の接合に誘電加熱を用いた例はほとんどなかっ

た．そこで我々は，誘電セラミックスを添加して誘電特性を改良した熱可塑性接着層を被

着材である PP や GF/PP の間に挟み，この接着層を高周波誘電加熱により選択的に加熱溶

融することによって，PP や GF/PP を短時間・高強度で接合できるのではないかと考え本

研究を進めていくこととした． 

 

第２章では高周波誘電加熱による PPの接合を検討した．まず種々の誘電セラミックスと

PPを複合した接着層の誘電特性を測定し，どのようなセラミックスを用いた場合に誘電特

性が向上するか検討を行った．その結果，誘電セラミックスを添加した接着層の比誘電率 𝜀𝑟
′  

は PP自体の比誘電率よりも増加し，特に BaTiO3を 40 vol%含有した場合に大きい値が得

られた．また，誘電正接 tan𝛿 は SiCや ZnOを 40 vol%，あるいは anatase型 TiO2を 20 vol%

含有した接着層で大きい値を示した．比誘電率と誘電正接から算出した損失係数 𝜀𝑟
′ ∙ tan𝛿 は

ZrO2以外のセラミックスを含有した接着層で PP よりも大きい値となり，特に SiC を 40 

vol%添加した場合に大きかった． 

誘電セラミックスを含有した接着層の誘電特性が PP と比較して向上することが分かっ

たため，続いて接着層に高周波を印加した時の接着層の温度変化を測定し，高周波によっ

て接着層が加熱溶融されるか確認するとともに，高周波印加による接着層の加熱溶融しや

すさと誘電特性との関連性についても調べた．一般に高周波による誘電体の発熱量は損失

係数に比例することが知られていることから，誘電特性としては損失係数を用いて評価を

行った．その結果，高周波の印加によって接着層の軟化温度に到達したのは，損失係数が

大きい 20 vol%の anatase型 TiO2や 20及び 40 vol%の ZnO並びに SiCを含有した接着層

であり，損失係数が小さい接着層では軟化温度に到達しなかった．しかしながら 40 vol%の

BaTiO3や rutile 型 TiO2を含有した接着層ではこれらの傾向とはまったく異なり，損失係
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数が大きかったにもかかわらず軟化温度に到達しなかった．このため今回の系のような接

着層を挟んだ積層構造体の誘電加熱接合においては，高周波印加による接着層の温度上昇

は，誘電体の発熱と関係していると一般的に言われている損失係数と必ずしも相関がある

訳ではないことが示唆された． 

次に誘電セラミックスを含有した接着層が高周波により加熱溶融することが明らかとな

ったため，これらの接着層を用いて実際に PP の高周波誘電加熱接合を行った．その結果，

20 vol%の anatase型 TiO2や 20及び 40 vol%の ZnO並びに SiCを含有した接着層を用い

た場合に 40～70 sで接着層が溶融した．得られた接合試験片の引張せん断試験では高い接

合強度が得られ，被着材である PPでの材料破壊が起こった．また，接着層の温度特性の結

果同様，高周波による溶融接合のしやすさと接着層の損失係数との間には明確な相関は認

められなかった．そこで，今回行った高周波誘電加熱による接合試験の系を簡略化して，

高周波加熱接合時における接着層の電界強度等をシミュレーション計算した．その結果，

接着層の比誘電率 𝜀𝑟
′  が大きくなると接着層の電界強度の 2 乗 𝐸2 は急激に減少するため，

接着層の発熱量 P（P= 2𝜋𝜀0・𝑓・𝐸2・𝜀𝑟
′・tan𝛿）は損失係数𝜀𝑟

′・tan𝛿に単純比例するので

はなく， 𝐸2の値にも非常に大きな影響を受けることが分かった．さらに考察を進めたとこ

ろ，今回の系のように被着材の間に接着層を挟んで高周波誘電加熱接合を行う場合には，

接着層の発熱量は近似的にはそのtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  値に比例すると考えられた．そこで，高周波印加

による接着層の温度特性や接合試験結果を損失係数ではなくtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ と比較したところ，

tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  が大きい場合には接着層の軟化温度に達し PP の高周波による接合が可能になるが，

tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄  値が小さい場合には接着層が軟化温度に到達せずに PP が接合しない傾向が見られ

た．このことから，接着層を挟んだ積層構造体の誘電加熱接合においては，接着層の誘電

加熱のされやすさは接着層のtan𝛿 𝜀′⁄ 値と相関していることが新たに分かり，今後はこの値

を指標として評価できることが明らかになった． 

 

第３章では自動車をはじめとする部材の軽量化を目的として今後も利用が拡大してい

くと考えられるGF/PPを高周波誘電加熱により短時間・高強度で接合する方法を検討した．

接着層に添加する誘電セラミックスには，第２章で PP の誘電加熱接合が可能であっ

た SiC，ZnO及び anatase型 TiO2のうち，最も比重が低く軽量で，様々な粒径の製

品が容易に得られる SiC を選択した． 

まず初めに，接着層の誘電特性に対する SiC の粒径及び含有率の影響を検討し
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た．接着層の比誘電率は SiC含有率の上昇とともに増加し，30 vol%以上では粒径が大き

いと比誘電率がより高い傾向を示した．これは，SiCの含有率が高く粒径が大きいと粒子同

士がより接触しやすくなることや，同じ体積で比較した場合には粒径が大きい方が表面積

が小さく母材樹脂との界面に欠陥が少なくなることが原因と推定された．一方，誘電正接

には粒径依存性がほとんどなく，SiC含有率に比例して増大した．また，高周波による接

着層の加熱効率の指標として第２章で新たに見出した接着層の tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値との関係

を調べた結果，粒径が小さく，含有率が高いほど接着層のtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値は大きかった．さらに，

SiC の粒径や含有率が異なる接着層についてこれまで評価していなかった温度

による誘電特性への影響を検討した．SiCの粒径が小さいと温度上昇とともにtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄

が上昇し，含有率が高いほどその傾向が強いが，粒径が大きいとtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値はいずれの含有

率の場合も温度上昇とともに下降した．このため，高周波誘電加熱接合においては粒径が

小さく SiC含有率が高い接着層を用いる方が有利であることが推測された． 

続いて SiC含有接着層を用いて実際に GF/PPの高周波誘電加熱接合を行い，まず高周波

接合時の溶融時間及び試料保持圧力が接合強度に与える影響を調べ，短時間・高強度で

GF/PP の接合を可能にする条件の最適化を図った．その結果，溶融時間が長く試料保持圧

力が高いと強い接合が得られる傾向であるが，溶融時間 5 s，試料保持圧力 0.19 MPaの条

件で接合強度がほぼ飽和し，これらの値をさらに増やしても引張せん断強度があまり増加

しないことが分かった．この条件を用いて，SiC の粒径及び含有率が接合強度に与える

影響を調べた．その結果，SiCの粒径が小さく（0.54 μm），含有率が高い（40 vol%）

接着層を用いた場合に最短 24 s の高周波印加時間で GF/PP の接合が可能となり，

得られた接合試験片の引張せん断試験では GF/PP での材料破壊及び接着層での凝集

破壊が起こるほど強固に接合し，最大約 10 MPa の引張せん断強度が得られた． 

また，高周波誘電加熱によって得られた接合試験片について 50 °C，80 %RHで 500 h

及び 1000 hの環境暴露試験を行った後の引張せん断試験を行い，接合強度への影響を検討

した．その結果，500 hの暴露によって初期の接合強度よりも僅かに低下する傾向が見られ

たが，そこから 1000 hまで暴露しても接合強度の低下はほとんど見られなかった． 

 

第４章では ZnO 及び anatase 型 TiO2を含有する熱可塑性接着層を用いた高周波誘電加

熱によって，GF/PP の短時間・高強度接合を試みた． 

まず接着層の誘電特性及びその温度依存性に対するセラミックスの種類や含有率の影響
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について調べたところ，高周波による加熱しやすさの指標となる接着層のtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値は添加

したセラミックスの種類によってその値や温度依存性が大きく異なった．ZnO を含有する

接着層では含有率によるtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値の差がほとんどなく，いずれも温度上昇とともに急激に

増加し，150 °Cにおける値では SiCで最も大きかった接着層のほぼ２倍の値であった．こ

のことから ZnOを含有した接着層では少ない含有率でも温度上昇により高周波による発熱

が加速され，SiC を用いた場合よりも短時間で高周波誘電加熱接合が可能になると推測され

た．一方，anatase型 TiO2を含有する接着層のtan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ 値は温度とともに増加するが 75 °C

付近でピークとなり，いずれの含有率においても ZnOを含有する接着層ほどには大きい値

を示さなかった． 

続いて，これらの接着層を用いて実際に GF/PP の高周波誘電接合を行ったところ，10 

vol%及び 20 vol%の ZnOを含有した接着層を用いた場合に非常に短い高周波印加時間（18 

s）で接合し，高い引張せん断強度（約 14 MPa）が得られ，GF/PPの材料破壊が起こった．

また，40 vol%の ZnOを含有した接着層を用いた場合には，短時間（16 s）で接合したにも

かかわらず，接合強度が 8 MPaまで低下した．この理由について検討したところ，接合後

の接着層の厚さや溶融接着層の接合領域からのはみ出し形状及び接着層自体の材料強度が

接合強度に影響を及ぼす可能性が示唆された．このため，短時間で高い接合強度を得るた

めには高周波による加熱効率の指標である tan𝛿 𝜀𝑟
′⁄ のみでなく，接合後の接着層の厚さや接

着層自体の強度も考慮に入れた接合の設計が必要であると考えられた． 

さらに ZnO 及び anatase 型 TiO2を含有する接着層を用いた高周波誘電加熱接合により

得られた試験片を50 °C，80 %RHの環境下で 1000 hまで暴露し耐久性を評価したところ，

いずれのセラミックスを含有する接着層も引張せん断強度への影響はほとんど見られなか

った．これは被着材の母材樹脂や接着層の基材として用いている PPさらには接着層に添加

する ZnO 及び anatase 型 TiO2の吸湿性が非常に低く，吸湿による接着層や被接着層の劣

化が起こりにくいためと考えられた． 

 

このように，誘電セラミックスを含有する接着層を用いた高周波誘電加熱により，接着

剤での接合が非常に困難な PP や GF/PP を非常に短時間でしかも材料破壊が起こるほど高

強度で接合することが可能になった．さらにこの方法で接合した PP や GF/PP は吸湿によ

る接着層や被着材の劣化が起こりにくく，引張せん断強度が低下しにくい結果が得られた

ことも本接合方法の大きな利点と考えられる．また，本接合方法により得られた GF/PPの
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接合試験片における引張せん断強度の最高値（14 MPa）は，舟艇用の構造用硬質接着剤の

推奨値（引張せん断強度で 9 MPa）[102]を大きく上回るものであり，さらに高い接合強度

や短時間成形が要求される自動車部品や住宅関連資材等への適用が期待できる． 

これらの分野への適用を実現するためには，現在行っている平板同士の接合だけでなく，

様々な形状をした接合部位に対しても誘電加熱接合が可能かどうか，電極や接着層の形状

及びその配置による発熱状況を電界シミュレーションや実際の接合試験による検討を行っ

ていく必要があると考えられる．さらに，接合試験片の評価については今回行った引張せ

ん断試験や長期環境暴露試験以外にも，実際の使用目的や使用環境を考慮に入れた試験（疲

労破壊試験，クリープ試験，引裂き試験及び曲げ試験等）を行うことも非常に重要である． 

また，熱可塑性接着層を用いた誘電加熱接合は PP 以外の難接着性樹脂材料（ポリエチ

レンやポリアセタール等）の接合にも適用可能と考えられるが，本手法は短時間・高強度

で樹脂を接合できることから，接着剤による接合が可能な樹脂材料（例えば，ポリアミド，

ポリカーボネート及びポリエチレンテレフタレート等）に対しても適用可能か検討するこ

とも肝要であると考えられる．さらには異種材料（種類が異なる樹脂同士あるいは金属と

樹脂等）の接合や最近軽量化の視点で特に注目されている炭素繊維強化熱可塑性樹脂

（CFRTP）の接合に対しても高周波誘電加熱による手法を用いることができれば，本手法

の適用範囲が飛躍的に拡大すると同時に FRTP の適用範囲も広がるため，軽量化社会に大

きく貢献できるものと考えられる． 

 

現時点では熱可塑性接着層を用いた高周波誘電加熱接合は行われていないため知見がほ

とんどなく未開の領域であるが，今後は本方法が樹脂複合材等軽量化素材の接合方法とし

て重要な選択肢となり得るよう検討を進めていきたいと考えている． 
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