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第 1 章 

序論 

1-1 結晶性プラスチック材料 

 プラスチックの語源はギリシャ語の“plastikos”であり、“思う通りの形にでき

る”という意味がある。その語源通り、プラスチックは加熱により流動性を示し、

目的の形状に賦形することができる。このようなプラスチック材料は分子量が

一万以上の分子である長いひも状の“高分子”が絡み合って構成されている。加

熱されて溶融状態となったプラスチック材料は高分子鎖が運動している状態と

なる。溶融状態から温度を低下させると分子運動のスケールが徐々に小さくな

る。樹脂の温度が結晶化温度（Tc）まで低下して固化する際、結晶性プラスチッ

ク材料は結晶格子の中に組み込まれて結晶を形成する高分子鎖と結晶を形成し

ない高分子鎖（非晶）からなる。高分子はそれぞれの分子が長く、分子量に分布

があるため、結晶性プラスチックでもすべての分子鎖を規則的に並べることは

不可能であり、結晶領域と非晶領域が混在している。結晶領域は非晶領域のラン

ダムな配置とは異なり、三次元的な規則性のある高分子鎖の配置となる。Fig. 1-

1 に結晶性プラスチックの微細構造を示す。結晶の最も小さな構造単位は単位格

子であり、単位格子が千個程度集まって微結晶となる。この時、高分子鎖はエネ

ルギー的に最も安定なコンホメーションをとりやすく、全体としてはまっすぐ

に伸びた形（ステム）となる。微結晶が数百個集まると折りたたみ構造の薄層状

のラメラとなり、ラメラが幾重にも重なり放射状に成長すると数m の球晶とな

る。 

 結晶性プラスチック材料としては、ポリプロピレン、ポリエチレン、ポリオキ

シメチレン、ポリアミドなどが挙げられ、これらの結晶性プラスチック材料は、
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我々の生活に身近な日用品や家電製品だけでなく、輸送分野や建築分野まで日

常の幅広い分野で利用されている。以下に代表的な結晶性プラスチックである

ポリプロピレン、ポリオキシメチレンの用途や物性について記す。 

 

 

 

  

Figure 1-1 Typical structure of crystalline plastic1).  
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1-1-1 ポリプロピレン 

 ポリプロピレンは結晶性プラスチックの一つであり、プロピレン分子が重合

した熱可塑性樹脂である。ポリプロピレンの化学構造を Fig. 1-2 に示す。力学特

性・耐熱性・耐薬品性に優れ、また安価であることから、包装材料・日用品・家

電部品・文具・自動車部品など、工業用途として幅広く用いられている。1954 年

にNatta2)らが高分子量･高結晶性のポリプロピレンを重合することに成功してか

ら 60 年以上を経た現在、日本国内におけるポリプロピレンの生産量は 247 万 t

（2016 年度）に至っている 3)。2022 年度には約 258 万 t と予測されており、さ

らに増える傾向にある。Tab. 1-1 に各国・各地域の生産量と将来予測量を示す。    

  ポリプロピレンの物性を理解する上で重要な概念となるのが立体規則性（タ

クチシチー）である。隣り合うメチル基の相対的な配置が、ポリマーの結晶形成

に強い影響を与えるため、物性に大きく寄与する。立体規則性にはアイソタクチ

ック、シンジオタクチック、アタクチックの 3 種類が存在する 4)。不斉炭素の立

体配置（コンフィギュレーション）が全て同じ、すなわちメチル基が主鎖に対し

て一方向に並んでいるポリマーをアイソタクチック、隣り合う不斉炭素が逆の

コンフィギュレーションを持つ、すなわちメチル基が主鎖に対して交互に反対

方向を向いているポリマーをシンジオタクチック、メチル基に規則性がなく乱

れているポリマーをアタクチックと呼ぶ。アイソタクチックポリプロピレンと

シンジオタクチックポリプロピレンは結晶性、アタクチックポリプロピレンは

非晶性の高分子である。このポリプロピレンのコンフィギュレーションは重合

触媒によって決定され、工業化されているポリプロピレンの多くは、Ziegler-Natta

系の固体触媒によって重合されたアイソタクチックポリプロピレンである。こ

のアイソタクチックの立体規則性が高いほど結晶性も高くなり、ポリプロピレ

ンの弾性率・耐熱性などの物性が向上する 5)。アイソタクチックポリプロピレン
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は汎用的に用いられているが、特に長尺形状が多い日用品においては曲げ荷重

を負荷した際に脆性破壊する、すなわち力学特性に問題を生じることがある。 

 

 

 

 

 

 

  

Table 1-1 Polypropylene production and future forecasts in each country / region3).  

Figure 1-2 Chemical structure of polypropylene.  
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1-1-2 ポリオキシメチレン 

 ポリオキシメチレンは引張強さや耐摩耗性などの力学特性・低吸湿性・寸法安

定性・耐薬品に優れる結晶性プラスチックであり、汎用エンジニアリングプラス

チックに属する。汎用エンジニアリングプラスチックの中でも比較的安価であ

ることから、日用品・家庭用電化製品・歯車・自動車部品・クリップ・ベアリン

グカム・摺動部材料など、工業用途として幅広く用いられている。ポリオキシメ

チレンはオキシメチレンだけが重合したホモポリマーとオキシメチレンの三量

体であるトリオキサンとオキシエチレンが共重合したコポリマーの二種に大別

される。各化学構造を Fig. 1-3 に示す。コポリマーは三フッ化ホウ素などのカチ

オン系触媒を用い、トリオキサンを主原料にオキシエチレンや 1,3-ジオキサンの

ような少なくとも二個の隣接炭素原子を有する環状エーテルをトリオキサンに

対して 0.1～10 mol%添加して共重合する。これらのコモノマー成分は主鎖の熱

分解を抑制するために用いられる。つまり、分子鎖末端からの解重合（ジッパー

反応）を防ぐ役割を果たす。このことから、一般的にコポリマーは高温や酸性成

分存在下の環境における安定性、長期的な力学特性に優れるといわれている。

1960 年代前半にデュポン社が世界で初めてホモポリマーのポリオキシメチレン

の工業生産を開始して以来、日本国内におけるポリオキシメチレンの生産量は

2004 年度には 16.4 万 t であったものの 6)、2014 年度には 11.6 万 t と減少傾向に

ある 7)。ポリオキシメチレンも長尺形状の射出成形体に対して一定の曲げ荷重を

加えて放置した際に時間の経過と共に変形が進み最終的には破壊する（クリー

プ特性 8)）ため、力学特性に問題がある。 

 

  

Figure 1-3 Chemical structure of polyoxymethylene: (left) homo-polymer and (right) 

co-polymer. 
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1-2  プラスチック材料の成形加工 

 プラスチック成形加工の基本原理は、“溶かす”・“流す”・“固める”の三つで

ある。プラスチックに熱をかけて溶融する可塑化工程、溶融したプラスチックを

金型に充填させる賦形工程、金型に充填したプラスチックを固める冷却工程を

経て成形体を得る。以下に代表的なプラスチック成形加工である押出成形、ブロ

ー成形、射出成形について記す。 

 

1-2-1 押出成形 

 押出成形はフィルム、シート、パイプのような長尺成形体を連続成形する成形

方法である。プラスチック材料を加熱シリンダ（バレル）内で溶融させてスクリ

ューで押出し、先端のダイ（金型）で賦形して水などで冷却固化させる。ダイの

形状によって、フィルム、シート、パイプなどの様々な断面形状の成形体を作製

することができる。押出成形機の概略を Fig. 1-4 に示す。 

 

 

 

 

Figure 1-4 Schematic illustration of extrusion molding machine9).  

①アダプタ ②ブレーカブースト ③スクリーン ④ヒーター ⑤冷却溝 ⑥ダイ 

⑦冷却ファン ⑧スクリュー ⑨ランナー ⑩シリンダバレル ⑪冷却水ジャケット 

⑫ホッパー ⑬スラスト軸受 ⑭ギアトレン ⑮ロータリージョイント ⑯主電動機 
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1-2-2 ブロー成形 

 ブロー成形は中空成形とも言われ、空気を吹き込むことで内部を中空とする

成形法であり、原理としては古くからおこなわれているガラス瓶の成形法と同

じである。チューブ状の成形体（パリソン）を射出成形して取り出した後、中空

金型に入れて空気を吹き込んで膨張させ、冷却固化させて成形体を得る。ブロー

成形の概略を Fig. 1-5 に示す。 

 

 

1-2-3 射出成形 

 射出成形はシリンダ内で加熱溶融させたプラスチック材料を高圧で金型内に

射出注入し、金型内で冷却固化させて成形体を得る方法である。インサート成形

やインジェクション成形とも呼ばれる。この操作は型締め、プラスチック材料の

射出、保圧、冷却、型開き、成形体の取り出しの繰り返しで行われる。射出成形

機の概略を Fig. 1-6 に示す。 

Figure 1-5 Schematic illustration of blow molding9).  
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1-3 プラスチック材料の力学特性 

 “金属材料”・“セラミックス材料”・“高分子（プラスチック）材料”は三大材

料と呼ばれる。これらの材料は結晶構造や原子同士の結び付きの違いによって、

外力に対する変形特性や耐熱性が異なる。その中でもプラスチック材料は軽く

て丈夫であり、成形加工性にも優れることから構造材料として大量に使用され

ている。プラスチック材料を使用する場合、物理的・化学的性質の中でも力学特

性は最も重要である。また、プラスチック材料は典型的な粘弾性体であるため、

力学特性が時間と温度に強く依存する。 

 

1-3-1 応力とひずみ 

 物体に外力を負荷して変形させるときの刺激と応答を考える。ここで、変形と

は物体が外力で形、大きさのいずれかもしくは両方を変えることである。物体の

形や大きさを変えるには多くの方法があるが、基本の変形様式は伸長（または圧

縮）変形、せん断変形および体積変形の三種類である。伸長変形とは、Fig. 1-7

に示すような物体の一方向に力を加えたときの変形である。この時、応力（公

称応力）は式（1-1）、ひずみ 𝜀 （公称ひずみ）は式（1-2）で与えられる。 

Figure 1-6 Schematic illustration of injection molding machine9).  
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 =  
𝐹

𝐴0
 

 =  
𝑙1 − 𝑙0

𝑙0
 

F は外力、A0は初期の断面積、l1は変形後の長さ、l0は初期の長さを示す。 

引張弾性率（ヤング率）E と伸長粘度 ηEは式（1-3）および式（1-4）で定義さ

れる。 

𝐸 =  



 

𝜂𝐸  =  


̇
 

̇ はひずみを時間で微分したひずみ速度である。 

 

 

   

(1-1) 

(1-2) 

(1-3) 

(1-4) 

Figure 1-7 Schematic illustration of simple tensile deformation.  
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 せん断変形とは、Fig. 1-8 に示すような直方体の一組の平行面に沿って逆方向

に外力を加えた際の変形である。せん断変形が生じているときに物体を横から

見ると長方形が平行四辺形に変形する。この時、応力 は式（1-5）、ひずみ 𝛾

は式（1-6）で与えられる。 

 =  
𝐹

𝐴0
 

 =  
𝑥

ℎ
 

F は外力、A0は初期の断面積、x は変形量、h は高さを示す。せん断弾性率（剛

性率）G とせん断粘度 ηEは式（1-7）および式（1-8）で定義される。 

𝐺 =  



 

𝜂𝐸  =  


̇
 

̇ はひずみを時間で微分したひずみ速度である。 

 

(1-5) 

(1-9) 

(1-10) 

(1-7) 

(1-8) 

Figure 1-8 Schematic illustration of simple share deformation.  

(1-6) 
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 体積変形とは、Fig. 1-9 に示すような静水圧的な力を加えた際の変形である。

この時、応力は式（1-9）、ひずみ κは式（1-10）で与えられる。 

 =  
𝐹

𝐴0
 

𝜅 =  
𝑉1 − 𝑉0

𝑉0
 

F は外力、A0は初期の断面積、V1は変形後の体積、V0は初期の体積を示す。体

積弾性率 K と体積粘度 ηVは式（1-11）および式（1-12）で定義される。 

𝐾 =  


𝜅
 

𝜂𝑉  =  


𝜅̇
 

𝜅̇はひずみを時間で微分したひずみ速度である。 

そして、引張弾性率 E、せん断弾性率（剛性率）G および体積弾性率 K の間に

は式（1-13）の関係が成り立つ。 

𝐸 = 2𝐺(1 +  ) = 3𝐾(1 − 2) 

はポアソン比を示す。 

(1-11) 

(1-13) 

(1-9) 

(1-10) 

(1-12) 
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 曲げ変形は物体が湾曲するような変形、言い換えると側面から見た時に形状

が長方形から扇形になるような変形である。曲げ変形では物体の各領域で伸長

変形、圧縮変形、せん断変形が生じる。Tab. 1-2 に各曲げ変形の試験法の模式

図を示す。一般的には、三点曲げ試験 10)と二点曲げ試験 11)（片端固定の曲げ試

験）で物体の力学特性を調べることが多い。四点曲げ試験 12)は主に繊維強化プ

ラスチックの弾性係数を決定するために行われる。 

 

 

  

Figure 1-9 Schematic illustration of simple volumetric deformation.  

Table 1-2 Bending tests.  
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Fig. 1-10 に三点曲げ試験による曲げ変形を示す。この時、物体の上面領域（弧

の内側）は圧縮変形、物体の下面領域（弧の外側）は伸長変形、そして物体の

厚さ方向の中央領域ではせん断変形が起こる。物体は圧縮変形、伸長変形、せ

ん断変形の最も弱い部分で破壊する。応力bは式（1-14）、ひずみbは式（1-

15）で与えられる。 

𝑏 =  
3𝐹𝐿

2𝑐𝑑2
 

𝑏 =  
6𝑦𝑑

𝐿2
 

F は外力、L は支点間距離、c は試験片の幅、d は試験片の厚さ、y は変位を示

す。曲げ変形における弾性率 Ebは式（1-16）で与えられる。 

𝐸𝑏  =  
𝐹𝑙0

3

4𝑐𝑑3𝑦
 

l0は試験片の初期の長さを示す。 

 

 

(1-16) 

(1-14) 

(1-15) 

Figure 1-10 Schematic illustration of three point bending deformation.  
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 Fig. 1-11 に片端固定の曲げ変形を示す。この時、物体の上面中央領域は伸長

変形、物体の下面中央領域は圧縮変形が起こる。応力bbは式（1-17）、ひずみ

bbは式（1-18）で与えられる。 

𝑏𝑏 =  
𝑀𝑒

𝐼
 

𝑏𝑏 =  
𝑀

𝐸𝑏𝑏𝑍
 

M は曲げモーメント、e は中立軸から端面までの距離、I は断面二次モーメント、

Ebbは弾性率、Z は断面係数を示す。片端固定の曲げ変形における弾性率 Ebbは式

（1-19）で与えられる。 

𝐸𝑏𝑏  =  
4𝐹𝑙0

3

𝑐𝑑3𝑦
 

l0は試験片の初期の長さ、c は試験片の幅、d は試験片の厚さ、y は変位を示す。 

 

 

 

   

(1-19) 

Figure 1-11 Schematic illustration of beam bending deformation.  

(1-17) 

(1-18) 
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 プラスチック材料の力学特性を理解する際に応力-ひずみ曲線 13)が用いられる。

引張試験等で試験片が破断するまでの荷重と伸びの関係を表す。Fig. 1-12 に応

力-ひずみ曲線の模式図を示す。この曲線の初期の傾きは弾性率に対応し、赤色

の曲線のようにひずみに対して応力が高い曲線形状であれば硬いプラスチック

材料、青色の曲線のように応力が低い曲線形状であれば柔らかいプラスチック

材料であることが分かる。応力-ひずみ曲線は弾性限界以上で形状が直線から外

れる。緑色の曲線で示す極大点を降伏点、その際の応力を降伏応力、ひずみを降

伏ひずみと呼ぶ。 

 

 

1-3-2 プラスチック材料の破壊と破壊様式 

 プラスチック材料の破壊は負荷される荷重や変形の時間的変化によって引張

破壊、圧縮破壊、衝撃破壊、疲労破壊などに大別される。これらの破壊挙動はプ

ラスチック材料が粘弾性体であるため、変形速度や環境温度に依存する。理論的

には主鎖の共有結合が全て切断した際に破壊は生じるが、分子鎖のすべり、分子

鎖末端や結晶-非晶の界面への応力集中など、複合的な変形・破損が生じて破壊

Figure 1-12 Typical example of stress-strain curves for plastics.  
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が進行する。一般的にプラスチック材料の破壊様式は、脆性破壊と延性破壊に大

別される。測定温度において、クレイズ形成応力と降伏応力のいずれかが臨界応

力となるかで破壊様式が決定される。クレイズ形成応力が臨界応力の際に生じ

る脆性破壊は破壊ひずみが小さく、また破断面は変形方向に対して垂直である。

一方、降伏応力が臨界応力の際に生じる延性破壊は破壊ひずみが大きく、破断面

に塑性変形が顕著となることが多い。Fig. 1-13 にポリオキシメチレンとポリメ

タクリル酸メチルの引張降伏応力と破壊様式の温度依存性 14)を示す。図中の矢

印で示すように温度が高くなるとともに脆性破壊から延性破壊に転移する臨界

引張降伏応力が確認できる。 

 

 

 

1-3-3 靭性 

 靭性とは物体が破壊するまでに吸収できるエネルギーを指し、“タフネス”と

も表現される。靭性が高いと外部から衝撃を受けた際に多くのエネルギーを吸

Figure 1-13 Temperature dependence of tensile yield stress of polyoxymethylene 

(POM) and poly(methylmethacrylate) (PMMA)14).  
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収し、粘り強く破壊しにくいが、靭性が低いとガラスのように脆く割れやすくな

る。靭性は曲げ試験や衝撃試験で定量化することができる。曲げ試験において試

験片を破壊するために必要なエネルギーは Fig. 1-12 に示す応力-ひずみ曲線や荷

重-変位曲線の面積に対応する 15)。 

 ポリプロピレンやポリオキシメチレンは日用品や家電製品等の分野で広く用

いられており、これらの分野では身体に近い状況で長期間使用されることから

特に曲げ変形下における安全性が求められる。昨今のプラスチック材料に関す

る研究では曲げ強度と曲げ弾性率の議論に留まることが圧倒的に多いが、安全

性の観点から靭性を向上させて破壊抑制を実現することは非常に重要となる。 

 

1-4 力学特性の改質法 

 近年、プラスチック材料の機能付与や力学特性向上が求められているが、新規

の一次構造を有するプラスチック材料を設計して工業化まで実現することは難

易度が非常に高い。そのため、ポリマーブレンドや添加剤・充填材等の副資材の

添加による課題解決の必要性が高まっており、ニーズに合ったプラスチック材

料の設計手法に関する研究が活発に行われている。 

 

1-4-1 ポリマーブレンドによる改質 

 ポリマーブレンドとは“二種類以上のポリマーの混合物”を意味し、非混和性

のブレンドも含まれる。ポリマーブレンドの基礎理論は分子を基本単位とする

混合の熱力学によって解釈することができ、その熱力学は低分子溶液論に基づ

く。混合による Gibbs の自由エネルギー変化ΔGmで表される（式 1-20）。 

𝛥𝐺𝑚 = 𝛥𝐻𝑚 − 𝑇𝛥𝑆𝑚 (1-20) 
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ΔHmは混合によるエンタルピー変化、T は絶対温度、ΔSmは混合によるエント

ルピー変化を示す。多成分系の熱力学的性質はこのΔGm で決定される。すなわ

ち、ΔGm が負になれば熱力学的な相溶性を意味する。ポリマーブレンドの相溶

性は三次元の格子モデルを用いてΔHmおよびΔSmを個別に求めることで Flory-

Huggins の式 16,17)（式 1-21）によって表される。 

𝛥𝐺𝑚

𝑅𝑇(𝑉 𝑉𝑟⁄ )
=  


1

𝑟1
ln

1
  


2

𝑟2
ln

2
  

1


2
𝜒12 

R は気体定数、V は系の総体積、Vrはセグメントのモル体積、iは i 成分の体積

分率、riは高分子鎖あたりのセグメント数、χ12は相互作用パラメータを示す。右

辺の第一項と第二項はエントロピー変化を示しボルツマンの式より得られるが、

ポリマーブレンドの場合、riが非常に大きいため限りなく 0 に近い値となる。つ

まり、エントロピー項によるΔGmへの寄与は非常に小さい。よってΔGmの符号

は右辺の第三項のエンタルピー変化、すなわち χ12 に大きく依存する。χ12 は式

（1-22）で表される。 

𝜒12 =  
𝑉𝑟

𝑅𝑇
 (𝛿1 − 𝛿2)2 

Vr はモノマーのモル体積、δi は高分子の溶解度パラメータ 18)を示す。δ1 と δ2 の

値が近いほど χ12が小さくなり相溶性が向上する。しかし、式（1-22）からは負

の χ12の値を算出することはできず引力系の相溶性に関する議論はできない。式

（1-22）を用いるメリットは多くの高分子に関する溶解度パラメータが明らかに

なっているため、おおよその目安として相溶性を見積ることが出来る点である

が、注意が必要である。 

 近年では、ポリマーブレンドの目的は極めて多様化しており、力学特性だけで

(1-21) 

(1-22) 
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なく、熱特性、光学特性、成形加工性の改善も挙げられる。特に力学特性の改質

に関しては、これまで数多く報告されている 19-21)。しかし、弾性率や引張強度が

増加する一方で引張破断伸びといった他の力学特性は低下するトレードオフの

関係になっており、問題が残る。 

 

1-4-2 副資材の添加による改質 

 多くのプラスチック材料には無機充填材や低分子化合物などの副資材が添加

される。例えば、プラスチック材料にフィラーを充填することで、剛性、耐クリ

ープ性、耐熱性等を改質できることが知られている 22)。しかし、本手法におい

ては脆性的な破壊様式になる点が問題となることがある。また、酸化防止剤、結

晶核剤、可塑剤等の添加剤も求められる物性を発現するために幅広く用いられ

ている。結晶核剤を用いると成形体に数多くの結晶核が生成して結晶化が早く

進行するため、成形サイクルタイムの短縮などを実現できる。さらに結晶化度が

高くなりやすいため、剛性や耐熱性も向上する。可塑剤をプラスチックに添加す

るとポリマーの分子間に浸透して分子間力が弱くなり、分子鎖が動きやすくな

る。その結果、粘度が低下して成形加工性を改善することが可能となる。一方で、

ガラス転移点（Tg）や弾性率が低下するデメリットも伴う。近年では、天然資源

由来の副資材であるシリカを添加したゴム材料 23,24)、非相溶性ポリマーブレン

ドに第三成分として副資材を添加し、相互作用パラメータの温度依存性を利用

してこの第三成分を偏在、局在化させる新たなプラスチック材料の設計手法も

提案されている 25-27)。 

 

1-4-3 成形体の構造制御による改質 

 前述のようにプラスチック材料の機能や力学特性を向上する手法としては、

新規の一次構造設計、ポリマーブレンドおよび副資材の添加などが挙げられ、数
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多く研究されてきた。これらの手法は共通して“マテリアルの構造”に着目した

改質手法である。新規の一次構造を有するプラスチックを設計することは非常

に難易度が高く、またポリマーブレンドと副資材の添加についても、力学特性を

向上させる一方、問題点もある。 

 改質手法のもう一つの視点として、“成形体の構造”が考えられる。具体的に

は後述する成形体の厚さなどである。精密な理論に関してはこれまでに研究 28,29)

されてきたが、力学特性の改質手法として成形体の構造に着目した具体的な研

究例は極めて少なく、確立されているとは言い難い。成形体の構造を制御するこ

とで成形体の物性を損なわず、且つ実用的に力学特性を改質できることが期待

できる。 
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1-5 本研究の目的 

 近年、様々な分野において、多種多様な結晶性プラスチック材料が用いられて

いる。特に日用品や家電製品においては身体に近い状況で長期間使用されるた

め、安全性が重要視される。具体的には、曲げ変形下における破壊抑制であり、

産業界から強く求められている。 

 本研究では、日用品や家電製品等の分野で広く使用されている結晶性プラス

チック材料として主にポリプロピレンとポリオキシメチレンを用い、曲げ変形

下における破壊抑制を実現する新たな設計手法の確立を目的とした。特に成形

体の物性を損なわずに力学特性を改質できる“成形体の構造”の視点から学術的

に提案する。 

 

1-6 本論文の構成 

 本論文は四つの章から構成される。各章の概要を以下に簡単に示す。 

 

第 1 章 序論 

第 2 章 積層構造を利用した結晶性プラスチック材料の破壊靭性向上 

 結晶性プラスチック材料としてポリプロピレンを用い、射出成形体の曲げ変

形下における破壊靭性を検討した。成形体の厚みを制御した平面応力状態およ

び二色成形で熱可塑性エラストマーの高い体積弾性率を利用することによっ

て、ボイドの生成を意味する応力白化を抑制することができた。本技術は過剰

な外力が負荷した際にも成形体の破壊を防ぐことが可能であり、安全性を必要

とする様々なプラスチック製品に応用することができる。 

 

  



22 

 

第 3 章 ヒンジ構造を利用した結晶性プラスチック材料の可聴音発生 

 結晶性プラスチック材料として主にポリオキシメチレンを用い、射出成形体

の曲げ変形下における音響特性を検討した。ヒンジ構造の飛び移り座屈を利用

することで、臨界値を超える外力が負荷した際に可聴音を発生させることが可

能となった。本技術は使用者に過剰な外力が負荷した際の臨界値を五感の一つ

である聴覚で認識させられるため、過剰な荷重負荷を防ぎ破壊を回避すること

が可能となる。日用品等の安全性が求められる様々なプラスチック製品への応

用が期待される。 

第 4 章 総括 
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第 2 章 

積層構造を利用した結晶性プラスチック材料の 

破壊靭性向上 

2-1 緒言 

第 1 章でも記載したとおり、結晶性プラスチック材料を用いた長尺形状の成

形体は私たちの身近にある日用品や家電製品等に幅広く活用されている。本章

ではその中でも最も使用される頻度が高いポリプロピレンを主対象とする。 

ポリプロピレンは、代表的な結晶性プラスチックの一つであり、力学特性・耐

熱性・耐薬品性に優れる。さらに安価であることから、包装材料・文具・日用品

といった工業用途に広く利用されている。しかし、曲げ変形下におけるポリプロ

ピレンの破壊様式は鋭利な破断面を生じる脆性破壊であり、安全性が求められ

る当該用途において大きな問題となる。そこで、本章では曲げ変形下におけるポ

リプロピレンの破壊靭性について考察する。なお、工業用途における実用性を優

先し、高分子の一次構造の改良やポリマーブレンドなどの“マテリアルの構造”

ではなく、ポリプロピレンを用いた“成形体の構造”に着目する。具体的には、

射出成形体の厚みと熱可塑性エラストマーによる積層であり、これらの構造が

破壊靭性におよぼす影響を検討する。成形体の構造によって破壊靭性を増加さ

せ、曲げ変形下における力学特性向上の実現という課題を解決する実用的な手

法の確立を目指す。 

 

2-1-1 平面応力状態と平面ひずみ状態 

 第 1 章で示したように、粘弾性固体などの物体に力を負荷して変形させたと

きの刺激と応答の関係を議論する際には応力とひずみを用いる。この応力とひ
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ずみは成形体の構造に影響を受けることがある。 

建築工学における鉄筋コンクリート造の床や屋根、また高分子フィルムのよ

うな z 軸（厚み）方向が小さい、すなわち薄い物体に x 軸と y 軸方向から荷重を

加えた場合、z 軸方向のせん断応力成分xz、yz と法線応力成分z は他の応力成

分と異なり 0 と仮定できる（Fig. 2-1）。xz 等の二つの添え字は面の方向を指定

する添え字と力や移動の方向を指定する添え字であり、二階のテンソルを示す。

これは z 軸（厚み）方向に式（2-1）で与えられるひずみを生じるため、言い換

えると物体が z 軸（厚み）方向に収縮するためである。その結果、物体は延性的

に変形し、破壊しにくくなる。ただし、厳密には z 軸にも僅かながらポアソン効

果により応力が発生する。このような状態を平面応力状態 1-3)という。 


𝑧

= −


𝐸
 (𝑥 + 𝑦)                         （2-1） 

zは z 軸方向の引張ひずみ、xは x 軸方向の法線応力、yは y 軸方向の法線応力

はポアソン比、E はヤング率を示す。 

 

 

 

Figure 2-1 Schematic illustration of plane stress state.   
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一方で、分厚いまな板など Fig. 2-2 に示すような z 軸（厚み）方向が大きい、

すなわち厚い物体に x 軸と y 軸方向から荷重を加える場合、z 軸方向のせん断ひ

ずみ成分xz、yz と垂直ひずみ成分z は他のひずみ成分と異なり限りなく 0 に近

くなる。これは物体自身が存在することで z 軸（厚み）方向に収縮できないため

である。このような状態を平面ひずみ状態 1-3)という。平面ひずみ状態の時には、

z 軸方向には膨張応力が発生するため、クレイズやクラックが進行して脆性的に

破壊する。この時の応力は式（2-2）で与えられる。 

𝑧 =  (𝜎𝑥 + 𝜎𝑦)                          （2-2） 

zは z 軸方向の法線応力を示す。σxは x 軸方向の応力、σyは y 軸方向の応力を示

す。つまり、成形体の厚みを調整して平面応力状態にすることで応力の発生を制

御できるため、曲げ変形下における破壊抑制を実現できる可能性がある。 

 

 

 

2-1-2 二色成形 

二色成形は、第 1 章で記載した射出成形を二回行い、種類や色の異なる材質

を一次成形体に溶着させる成形方法である（Fig. 2-3）。例えば、パソコンのキー

Figure 2-2 Schematic illustration of plane strain state.    
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ボード、スイッチの押しボタンなど文字、数字、記号を入れる場合に適用される。

第一のシリンダで一次成形体を成形し、型開きした後に第二の金型に一次成形

体を移動させ、第二のシリンダで二次成形して最終成形体が出来上がる。二色成

形をさらに展開すれば、三色以上の多色成形を行うことも可能である。異材料を

用いた二色成形体は様々な分野に展開されており、昨今においては一般的な技

術 4-6)である。 

 

 

 

2-1-3  熱可塑性エラストマー 

  熱可塑性エラストマーとは、高温では流動性を示すが室温ではエラストマー

としてふるまう材料の総称である。一般的に、強い分子間力が作用するハードセ

グメントと熱運動性に富むソフトセグメントから構成される。Fig. 2-4 にスチレ

ン/ブタジエン/スチレン（SBS）ブロック共重合体の構造の模式図を示す。高温

ではこのハードセグメントであるスチレン部分が物理的な架橋点として働かな

い。すなわち、スチレン部分が流動性を示すまで温度が高くなると材料全体とし

て巨視的な流動性を生じる。一方で低温ではスチレン部分が物理的な架橋点と

して働き、ソフトセグメントであるブタジエン部分の巨視的な流動を抑制する

ため、結果として架橋ゴムのようにふるまう。 

Figure 2-3 Example of double-injection molding specimen7). 
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2-1-4  ポリプロピレンの力学特性向上 

  ポリプロピレンの力学特性を向上させる手法についてはこれまで数多く報告

されている。その中でも繊維を含有したポリプロピレン複合材料については、精

力的に研究されてきた 8,9)。天然繊維に関して、Ljungberg らは直径 10-20 nm、長

さ 1-数m のセルロース単結晶を 6 wt%分散させたアイソタクチックポリプロピ

レンフィルムの引張強度は 27MPa と純粋なアイソタクチックポリプロピレンフ

ィルムと比較して約 1.5 倍に向上することを報告している 10)。Pracella らはアイ

ソタックポリプロピレンに大麻繊維を配合し、引張弾性率を調査した。その結果、

10 wt%および 20 wt%ブレンドした際の引張弾性率は約 2.8 GPa であり、アイソ

タクチックポリプロピレン単体と比較して 1.5 倍高くなることを見出した 11)。

Van de Velde らは亜麻を 60 wt%配合したアイソタクチックポリプロピレンの曲

げ弾性率、曲げ強度を検討した。その結果、曲げ弾性率は 16.5 GPa、曲げ強度は

129 MPa まで高くなることを明らかにしている 12)。合成繊維に関して、Fu らは

直径約 8 m のカーボンファイバーを用いることでシャルピー衝撃強度が約 2.5

倍の 5 kJ/m2に高くなること 13)を報告している。また、Nishikawa らは 20 wt%の

Figure 2-4 Schematic illustration of SBS block co-polymer.   
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PVA ファイバーを含む水溶液をポリプロピレンに 10 %配合することで曲げ弾性

率が 1.6 GPa から 2.1 GPa、曲げ強度が 48.1 MPa から 58.5 MPa に増加すること

を明らかにしている 14)。その他にも Ide らは無水マレイン酸グラフト型のアイ

ソタックポリプロピレン存在下において、6-ナイロン 20 wt%をアイソタックポ

リプロピレンにブレンドすると Izod 衝撃強度が約 4 倍に高くなることを見出し

た 15)。このようにポリプロピレンの力学特性を向上させる手法として、各種繊

維の添加やポリマーブレンドが頻繁に研究されてきたが、その相構造を制御し

た上でブレンド品の力学特性を向上させる手法を確立することは困難である。 

一方で、射出成形体の構造が力学特性に及ぼす影響についても報告がある。例

えば、厚みと力学特性の関係に関する研究例である 3,16-19)。これまでに Hashemi20)

や Pitman21)らの報告により、試験片の厚さが増すにつれて靭性は減少して一定

値に近づく、つまり試験片厚さに依存することが分かっている。しかし、平面応

力状態については、一般的に薄い物体に対して x 軸と y 軸方向から荷重を加え

た際に、z 軸（厚み）方向の応力成分は 0 と仮定できると説明されるが、平面応

力状態となる z 軸（厚み）方向の大きさの臨界値は明らかになっていない。 

よって、曲げ変形下において物体に作用する応力を制御する一手法として確

立するには、さらなる研究が必要である。また、二色成形は汎用的な技術になり

つつあるものの、得られた成形体の力学特性について研究した報告例は非常に

少ない。例えば、分子動力学シミュレーション 22)や有限要素法 23)による PP 積層

試験片の力学特性予測に関しては、予測値と実験値が一致しない事例もあり、現

時点では PP 積層試験片の力学特性を完璧に予測することは困難である。なお、

この積層構造の力学特性予測は、ゴム 24) や熱可塑性エラストマー25,26)を試験片

とする研究も進んでいる。このように二色成形体のような積層構造は種々の機

能を付与 27-29)することができるが、曲げ変形下における力学特性については十
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分な理解が進んでいない。 

以上のように、成形体の構造の視点から力学特性を向上させた手法に関する

研究例はほとんどない。また、力学特性についても曲げ弾性率や曲げ強度に関

する議論が圧倒的に多く、安全性に重要な破壊靭性や破壊様式に関する研究例

は非常に少ない。よって、構造面から曲げ変形下における力学特性を向上させ

る手法を確立することは学術的にも重要になると考えられる。   

そこで本章では、長尺形状の厚みの異なるポリプロピレンおよびポリプロピ

レンに熱可塑性エラストマーを二色成形した射出成形体を用いて、曲げ変形下

における破壊靭性を詳細に検討する。 
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2-2 実験 

2-2-1 試料 

 本章では、破壊様式が脆性的であるプラスチック材料として、分子量が異なる

二種類の市販のアイソタクチックポリプロピレン（プライムポリマー製、Prime 

PolyproTM J-700GP と J108M）を用いた。J-700GP を PP-H、J108M を PP-Lと記す。 

共にプロピレンのホモポリマーであり、メソペンタッド分率は 96 %である。数

平均分子量と重量平均分子量は、ゲル浸透クロマトグラフィー（東ソー製、HLC-

8321GPC/HT）を用いて評価した。カラムは TSK-GEL® GMHHR-H(20)HT、溶媒は

1,2,4-trichlorobenzene を用い、140 oC の条件でポリスチレン換算より値を算出し

た。測定から得た分子量および材料メーカーから開示されているメルトフロー

レート（MFR）を Tab. 2-1 に示す。さらにハードセグメントがスチレンブロック

の市販の熱可塑性エラストマー（リケンテクノス製、Leostomer® EFR9967P）を

用いた。23 oC における密度は 890 kg/m3、ショア A 硬度は 61 である。 

 

 

 

 

  

Table 2-1 Characteristics of polymers.  
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2-2-2 試験片作製 

(1) 成形 

ポリプロピレンのペレットを用いて射出成形機（日精樹脂工業製、FNX-180ІП）

で厚さが異なる三種類の長尺形状の試験片（長さ 100mm、幅 5mm、厚さ 1、2、

3mm）を成形した。バレル温度 220 oC、射出圧力 6.4 MPa、金型温度 10 oC、冷

却時間 7 秒の条件で作製した。 結晶化を促進させるため、成形後の試験片を 23 

oC、50 %の条件の恒温槽（ヤマト科学製、IS400）で 72 時間保管した。さらにポ

リプロピレンの試験片に熱可塑性エラストマーを二色成形して長さ 100 mm、幅

5 mmのラミネート試験片も作製した。ラミネート試験片の厚さは 6 mmである。

ポリプロピレン試験片を金型に挿入し、バレル温度 200 oC、射出圧力 5.4 MPa、

金型温度 10 oC、冷却時間 280 秒の条件で熱可塑性エラストマーを射出成型した。

熱可塑性エラストマーを二色成形した際の冷却時間が長い理由は、熱可塑性エ

ラストマーの後収縮を防いでポリプロピレン試験片と完全溶着させるためであ

る。ラミネート試験片の外観を Fig. 2-5 に示す。図中の Machine direction（MD）、

Transverse direction（TD）はそれぞれ樹脂の流れ方向と樹脂の流れと垂直方向を

表す。 

 

 

 

  

Figure 2-5 Laminated specimen composed of PP-H and Elastomer. 
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2-2-3 測定 

(1) 動的粘弾性測定 

 射出成形によって作製した厚み 1 mm のポリプロピレンおよびペレットを用

いてプレス成形で作製した厚み約 1 mm熱可塑性エラストマーシートを幅 5 mm、

長さ 20 mm のサイズに切り出し、強制振動型固体粘弾性測定装置（UBM 製、

Rheogel-E4000）に引張型治具を取り付け、引張貯蔵弾性率（E’）と損失弾性率

（E”）の温度依存性を調べた。温度範囲はポリプロピレンが‐60 ºCから 180 ºC、

熱可塑性エラストマーが‐120 ºCから 80 ºC、周波数は 10 Hz、昇温速度は 2 ºC/min

の条件で測定した。なお本検討においては、損失弾性率（E”）のピーク温度をガ

ラス転移温度（Tg）と定義した。 

 

(2) X 線回折測定 

 試験片の結晶化度と配向状態を調べるため、射出成形で作製した厚み 2 mm の

各試験片を用いて二次元広角 X 線回折（2D-WAXD）パターンを測定した。ラミ

ネート試験片は PP-H面から X 線を照射した。測定器としてイメージングプレー

トを備えた X 線回折（XRD）装置（Rigaku 製、SmartLab）を用いた。試験片に

45 kV および 200 mA の条件下、グラファイト単色化 CuKα 放射線ビームを 30 秒

間曝露した。さらに方位角の積分値を求め、回折強度の 2θ プロファイルを得た。 

 

(3) 示差走査熱量測定 

 示差走査熱量測定装置（DSC、PerkinElmer 製、DSC8500）を用いて、窒素雰囲

気下で厚み 2 mm の各試験片の熱特性を評価した。各試験片から切削した約 10 

mgのペレットをアルミニウム製のパンに挿填し、25 oCから190 oCまで 10 oC/min

の条件で昇温した。 
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(4) 三点曲げ試験 

曲げ試験のアタッチメントを付けた一軸の引張試験機 （Shimadzu 製、AGS-

X）を用いて、クロスヘッドスピード 100 mm/min、温度 23 oC、湿度 50 %の条件

で三点曲げ試験を行った。荷重は間隔 64 mm の支持ピンに設置した試験片の中

間位置に負荷した。三点曲げ試験の荷重-変位の結果、および式（2-3）から応力

（）、式（2-4）からひずみ（）を求めた。繰り返し回数は 10 回とした。 

 = 3FoL / 2WH2                                     

 = 6H / L2                        

Foは荷重、L は支持ピン間の距離（64 mm）、W は試験片の幅（5 mm）、H は試験

片の厚み、は変位である。 

さらに荷重-変位の結果、および式（2-5）から曲げ強度（Fs）を求めた。 

Fs = 3FmaxL / 2WH2                        

Fmaxは最大荷重である。測定の方法を Fig. 2-6 に示す。 

 

 

 

  

Figure 2-6 Schematic illustration of the apparatus for three-point bending test. 

(2-3) 

(2-4) 

(2-5) 
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試験片の中間位置において、垂直方向の変位が 30 mm に達したタイミングで圧

子を止めて、曲げ角度の時間変化を Fig. 2-7 のように評価した。 

 

 

 

 

(5) Izod 衝撃試験 

 Izod 衝撃試験機（東洋精機製、DG-1B）を用いて、温度 23 oC、湿度 50 %、振

り子ハンマー2.75 J の条件で Izod 衝撃試験を行った（Fig. 2-8）。厚み 1、2、3 mm

のポリプロピレン各試験片および厚み 6 mm のラミネート試験片（PP-Hの厚み 2 

mm、熱可塑性エラストマーの厚み 4 mm）を用いて、長さ方向の片端から 50 mm

の中央部分をチャッキングし、振り子ハンマーは長さ方向の逆の片端から 10 mm

の部分に接触する条件で評価した。ラミネート試験片にはポリプロピレン層側

から衝撃荷重を負荷した。試験片が吸収したエネルギーを試験前後の振り子ハ

ンマーの位置エネルギーの差から求めた。測定は 10 回行い、平均値と標準偏差

を求めた。 

 

Figure 2-7 Schematic illustration to evaluate the bending angle. 
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(6) モルフォロジー観察 

曲げ角度と試験片の表面状態の関係を調査するため、変位を負荷して 5 分後

の曲げ角度を測定した後に引張試験機から試験片を取り除き、モルフォロジー

を評価した。光学マイクロスコープ（キーエンス製、VHX-2000）を用いて、荷

重を負荷した側と反対、すなわち試験片が伸長変形した面の試験片表面を観察

した。 

 さらに Izod 衝撃試験を行った後の試験片についても、振り子ハンマーから負

荷を受けた側の試験片表面のモルフォロジーを評価した。 

  

Figure 2-8 Schematic illustration of the Izod impact test. 
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2-3 結果と考察 

2-3-1 動的粘弾性 

 三点曲げ試験や Izod 衝撃試験を行う前に、各材料の動的粘弾性を評価した。

ポリプロピレン二種の動的引張弾性率の温度依存性を Fig. 2-9 に示す。サンプル

は射出成形体であり、動的ひずみは流動方向（MD）と平行になるように与えた。

23 oC の室温付近における PP-Hの引張貯蔵弾性率（E’）は PP-Lと同程度であり、

その値はそれぞれ 1.76 GPa と 1.73 GPa であった。さらに 23 oC 以上の温度領域

における PP-Hと PP-Lの E’にも大きな差はなかった。しかし、-80～120 oC の温度

域では PP-H の方が弾性率の温度依存性がわずかに強い。配向した結晶性高分子

の場合、配向度が高いほど温度依存性が強くなることから 30)、PP-Hは PP-Lに比

べて配向状態が高い可能性がある。 

また、10 oC 付近には損失弾性率（E’’）のピークが観測される。これはガラス

-ゴム転移に基づく極大であり、ガラス転移温度 Tg とみなすことができる。E’’

は物体の内部エネルギーの増減ではなく、試験片が外力を受けた際に生じる熱

エネルギーであり、この熱エネルギーを外部に散逸することを示す。すなわち、

試験片は 10 oC 付近でガラス状からゴム状に転移したことを意味し、主鎖の非晶

部分におけるミクロブラウン運動によって分子鎖全体が振動することで運動エ

ネルギーが最大になったといえる。非晶領域の体積分率が高いほど E’’のピーク

面積は大きくなる。本結果からは PP-Lの方が PP-Hよりもピーク面積は小さく結

晶化度が高いことが示唆される。また、高い結晶性を示すために PP-Lには 80～

120 oC 付近で E’’に結晶分散に基づく弱い極大が観測される。 
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  Fig. 2-10 に熱可塑性エラストマー単体の温度依存性を示す。23 oC の室温付近

における E’は 1.42×10 MPa であり、PP-Hや PP-Lと比較して著しく低かった。

また、E’’のピーク、すなわち Tg は約-63 oC であった。この条件で測定すると

ポリブタジエンの Tg は-100 oC 付近 31)に観測されるが、スチレン相に拘束され

ているため運動が抑制されて Tg が高くなったと考えられる 32)。測定範囲より

もさらに高温域ではスチレン相が Tg を超えて流動を生じることになる。 

 

Figure 2-9 Temperature dependence of tensile storage modulus (E’) and loss 

modulus (E’’) at 10 Hz for (red circle) PP-H and (blue triangles) PP-L specimens. 
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2-3-2 X 線回折 

Fig. 2-11 に射出成形で作製した厚み 2 mm の PP-H、PP-Lおよび厚み 6 mm のラ

ミネート試験片の二次元広角 X 線回折（2D-WAXD）画像を示す。X 線は試験片

の MD-TD 面に垂直に照射した。なお、X 線は厚さ 2 mm および 6 mm の試験片

全体を通過したため、各回折ピークが広がっている。ポリプロピレンの主な結晶

形態として、単斜晶（α晶）と三方晶（β晶）が知られている。晶は熱力学的

に最も安定と言われ、晶は特定の核剤存在下で形成される 33,34)。 

いずれの試験片においても、明瞭な回折リングが検出され、そのピーク位置か

らα晶が選択的に生成していることが分かる。Fig. 2-11 に矢印で示したピークは

それぞれα晶の（110）、（040）、および（130）面に起因する。またそれらの回折

Figure 2-10 Temperature dependence of tensile storage modulus (E’) and loss 

modulus (E’’) at 10 Hz for elastomer sheet. 
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ピークは赤道上に強いピークとして現れる。このことからポリプロピレン鎖は

主にMD方向、すなわち流動方向に配向していることが分かる。なお、α晶（110）

面の回折は極付近にも強いピークを生じているが、これは MD 方向に配向した

母ラメラに対してほぼ垂直に成長した娘ラメラによる回折である 35)。 
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  Figure 2-11. 2D-WAXD images of the injection-molded specimens, (top) PP-

H, (middle) PP-L, and (bottom) PP-H + Elastomer. 
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Fig. 2-12 に射出成形で作製した厚み 2 mm の PP-Hと PP-Lの二次元広角 X 線回

折（2D-WAXD）2θプロファイルを示す。2θ = 14.1o、16.9o、18.5oに三つのシャ

ープなピークが観測された。これらはそれぞれポリプロピレンのα晶の（110）、

（040）、および（130）面に起因するピークであり、広いアモルファスのバック

グラウンドから容易に識別することができる 14,36)。一方で、ポリプロピレンのβ

晶に起因する回折ピーク（2θ = 16.1o）は検出されず、α晶が選択的に生成して

いるといえる。β晶の相対的な割合は、一般的に Turner-Jones らによって定義さ

れたパラメータ Kβを用いて算出することができる
37)。 

 𝐾 =  
𝐼(110)

𝐼(110) + 𝐼(040) + 𝐼(130) + 𝐼(110)
 

I（110）βはβ晶の（110）面、I（110）α、I（040）αおよび I（130）αはそれぞれα晶の

（110）、（040）、および（130）面に起因するピークの積分強度を示す。 

2θ 分布を確認する限り、PP-H、PP-L共にその Kβ値はほぼゼロであった。すなわ

ち、本検討で用いた PP-Hと PP-Lの試験片には、β晶がほとんど生成されていな

いことが分かる。さらに、Fig. 2-12 の 2D-WAXD2θプロファイルから結晶化度

を求めた。X 線の干渉性散乱の強度は結晶部分、非晶部分にかかわらず一定であ

ることから、結晶部分による散乱（シャープなピーク）と非晶部分による散乱（ブ

ロードなハロー）に多重ピーク分離しそれぞれの積分強度を式（2-7）に代入し

て結晶化度wを算出した。 


𝑤

=  
∑ 𝐼𝐴𝑐𝑖𝑖

∑ 𝐼𝐴𝑐𝑖
+  𝐼𝐴𝑎𝑖

 

𝐼𝐴𝑐𝑖
は結晶部分の積分強度、𝐼𝐴𝑎は非晶部分の積分強度を示す。 

  

(2-6) 

(2-7) 
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 その結果、PP-Hの結晶化度は 42.9 、PP-Lの結晶化度は 46.7 であった。こ

の値は動的粘弾性の結果と対応する。 

 

 

 

 

Fig. 2-13、Fig. 2-14 に Fig. 2-11 の 2D-WAXD 画像から得られた（040）面およ

び（110）面の方位角分布を示す。前述の通り、PP-Hと PP -Lの両試験片は 90 o

と 270 oの赤道上に強いピークを示しており、分子鎖が MD 方向に配向してい

ることが分かる。（110）面については、0 o、180 oの極方向にもピークが存在し

ており、これらは極から±10 oほど異なった方位角でピークを生じている。ア

イソタクチックポリプロピレンで頻繁に観察されるクロスハッチ構造では、母

ラメラの分子鎖から 9 oほど傾いて娘ラメラが生成するため、合理的な結果で

ある 38)。 

Figure 2-12. 2θ profiles for the injection-molded specimens. 
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また、それぞれの配向度 A を式（2-8）により求めた。 

𝐴 =  
360 −  ∑ 𝑊𝑖

360
 × 100 

上式における Wiは強度測定から得たピークの半値幅を示す。さらに Hermans

の配向関数 f は、式（2-9）で定義される。 

𝑓 =  
3  cos2   −  1

2
 

は分子鎖と流動方向（MD）のなす角度であり、< >はその平均値を示す。f の

値は-0.5（試験片と結晶の軸が垂直に配向）から 1（試験片と結晶の軸が並行に

配向）の範囲となる。f の値が 0 の時は完全なランダム配向を意味する。そし

て、式（2-10）で表される Wilchinskyの式を使って配向関数 f を算出すること

ができる 39-42)。 

 cos2   = 1 − 1.090  cos2 
110

  − 0.901  cos2 
040

  

 cos2110 と cos2ϕ040 は式（2-11）を使用して計算できる 41,42)。 

cos2 
ℎ𝑘𝑙

 =  
∫ 𝐼(

ℎ𝑘𝑙
) cos2 

ℎ𝑘𝑙
sin 

ℎ𝑘𝑙
𝑑 

ℎ𝑘𝑙



0

∫ 𝐼(
ℎ𝑘𝑙

) sin 
ℎ𝑘𝑙

𝑑
ℎ𝑘𝑙



0

 

I（ϕhkl）は方位角 ϕでの（hkl）面の強度を示す。Fig. 2-13、Fig. 2-14 に示した

A 値および式（2-9）より算出した f 値（PP-Hは 0.24、PP-Lは 0.19）から、PP-H

の配向は PP-Lよりも高いことは明らかであり、動的粘弾性の結果と対応する。 

(2-10) 

(2-8) 

(2-11) 

(2-9) 
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Figure 2-13 Azimuthal distributions of (040) of α-form in 2D-WAXD images 

of the injection-molded specimens. 

Figure 2-14 Azimuthal distributions of (110) of α-form in 2D-WAXD images 

of the injection-molded specimens. 
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2-3-3 熱特性 

 射出成形で作製した厚み 2 mm の PP-Hと PP-Lを示差走査熱量測定（DSC）で

昇温し融解吸熱時の挙動を調べた。射出成形した試験片からスキン-コア層が共

に含まれるようにサンプルを切り出して用いた。Fig. 2-15 に昇温曲線を示す。

PP-Hと PP-Lいずれも 160 oC 付近に結晶の融解に伴う吸熱ピークが確認できる。

それぞれの融解熱量は PP-Hが 70.0 J/g、PP-Lが 78.5 J/g であった。すなわち、PP-

Lは PP-Hよりも結晶化度が高いことが示唆される。ポリプロピレンの完全結晶の

融解熱量を 209 J/g とすると 43）、結晶化度は PP-Hが 33.4 %、PP-Lが 37.6 %であ

る。この値は動的粘弾性測定の損失弾性率（E’’）の結果と対応するが、X 線回折

の積分強度から算出した結晶化度の値と比較してその値が幾分乖離し、10 %程

度低い結果であった。これは、試験片の構造が完全結晶と完全非晶ではなく、測

定方法によって結晶領域あるいは非晶領域とみなす量が異なるためである。 

 

 

 

  

Figure 2-15 DSC heating curves of PP specimens. 
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2-3-4 三点曲げ強度 

試験片の厚みが曲げ変形下における力学特性におよぼす影響を調べるため、

種々の厚み（1、2、3 mm）の PP 試験片および厚み 2 mm の PP 試験片に厚み 4 

mm の熱可塑性エラストマーを二色成形したラミネート試験片を用いて曲げ試

験を行った。Fig. 2-16、Fig. 2-17 に曲げ試験から得た PP-Hと PP-Lの応力-ひずみ

曲線、Tab. 2-2 に応力-ひずみ曲線から算出した曲げ弾性率、曲げ強度 44)および

降伏ひずみを示す。PP 試験片の初期の曲げ弾性率は、試験片の厚みが薄くなる

にしたがって高くなる傾向であり、この傾向はポリプロピレンの分子量とは無

関係であった。これは、試験片の厚みが薄いほどスキン層内における分子配向が

高くなると共にスキン層分率も増加するためと考えられる 45,46)。また、試験片の

曲げ強度は、試験片の厚みの増加と共に徐々に高くなった。曲げ弾性率と同様に

ポリプロピレンの分子量には依存しなかった。本結果と同様に試験片の厚みが

厚くなると曲げ強度は高くなることがこれまでにも報告されている 44,47)。最大

応力におけるひずみ、すなわち降伏ひずみは試験片の厚みが増すにつれて高く

なった。ラミネート試験片においては、初期の曲げ弾性率は低かった。これは、

熱可塑性エラストマーの弾性率が低いことが強く影響している。実際、プレス成

形で作製した 4 mm 厚の熱可塑性エラストマー単体の応力は、全ひずみ領域にお

いて極めて低く、その値は 2 MPa 未満であった。図の青色の破線は 2 mm の厚

さ、すなわちポリプロピレンのみの厚さを想定して計算したラミネート試験片

の応力-ひずみ曲線を表す。具体的には、式（2-3）と式（2-4）において試験片 H

の値を 2 mm として応力とひずみを算出した。曲げ変形下において熱可塑性エラ

ストマーシートが応力を生み出さなければ、応力-ひずみ曲線は 2 mm 厚の PP の

曲線と重なるはずである。しかしながら、初期の曲げ弾性率、曲げ強度および降

伏応力は 2 mm 厚の PP 試験片の値より高かった。この結果は、PP の表面に二色
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成形された熱可塑性エラストマーが応力発現に関して重要な役割を果たすこと

を示唆する。 

 

 

 

 

 

 

Figure 2-16 Stress–strain curves at the bending tests: PP-H samples with 

different thicknesses. The solid lines denote the curves of PP specimens: (red) 

1 mm, (blue) 2 mm, and (green) 3 mm. The dotted lines denote the curves of 

the laminated specimens (orange) calculated with a thickness of 6 mm, and 

(blue) calculated assuming a thickness of 2 mm. 
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Figure 2-17 Stress–strain curves at the bending tests: PP-L samples with 

different thicknesses. The solid lines denote the curves of PP specimens: (red) 

1 mm, (blue) 2 mm, and (green) 3 mm. The dotted lines denote the curves of 

the laminated specimens (orange) calculated with a thickness of 6 mm, and 

(blue) calculated assuming a thickness of 2 mm. 
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  Fig. 2-18 に三点曲げ試験後の PP 試験片の外観を示す。PP-Hと PP-Lいずれにお

いても 3 mm 厚の試験片には、矢印で示すように強い応力白化が確認されたが、

1 mm および 2 mm 厚の試験片には応力白化は発生しなかった。応力白化はボイ

ドにより生じた光散乱が原因であり、塑性変形が発生していることを意味する。

すなわち、厚み 1 mm および 2 mm の試験片は本曲げ試験において、厚み方向に

応力が発生しにくい平面応力状態であったと考えられる。対象的に、厚み 3 mm

の試験片は平面ひずみ状態であり、曲げた試験片の両端において急激に膨張応

力が増加したと考えられる。その結果、クレイズ形成を導き、応力白化の原因と

なるボイドを生成したと言える 48-53)。 

Table 2-2 Mechanical properties at bending tests for injection-molded specimens. 

 （n=10） 
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PP-H と PP-H に熱可塑性エラストマーを二色成形したラミネート試験片を用い

て、三点曲げ試験中に圧子の移動を停止した後の曲げ角度の変化量を評価した。

ラミネート試験片の厚みは 6 mm であり、PP-Hが 2 mm、熱可塑性エラストマー

が 4 mm である。ラミネート試験片については、エラストマー側から圧縮荷重を

負荷した。圧子の移動を止めた瞬間（t=0）及び、止めてから 5 分後（t=5）の両

試験片の曲げ角度 を Fig. 2-19に示す。PP-Hについては、曲げ角度 が 158o（t=0）

から 155 o（t=5）に変化し、3 o小さくなった。そして、圧子を止めてから 5 分後

（t=5）では明らかな応力白化が試験片表面に確認された（Fig. 2-20）。しかし、

圧子の移動を止めた瞬間（t=0）において応力白化は検出されなかった。対照的

に、ラミネート試験片の曲げ角度 は、圧子の移動を止めた瞬間（t=0）と圧子

を止めてから 5 分後の間でほとんど変化しなかった。また、応力白化は全ての

試験片において検出されなかった。これは、熱可塑性エラストマーの積層がポリ

Figure 2-18 Photographs of the PP specimens of (a) PP-H and (b) PP-L after the 

three-point bending tests. The loads were applied from the opposite side of the 

samples. The white arrows indicate the stress whitening regions. 
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プロピレンの変形挙動に影響していることを意味する。Tab. 2-3 に各種材料の弾

性率を示す 54)。体積弾性率とは、応力とひずみが比例する領域内（線形性）で圧

縮荷重を加えたときに生じる圧縮応力と体積ひずみの比である。ゴムのヤング

率（引張弾性率）は 1 MPa と鉄・ガラス・ポリスチレンと比較して著しく低く、

またポアソン比は約 0.5 と常圧ではほとんど体積変化しない。しかし、ゴムの体

積弾性率は 2 GPa であり、ポリスチレンと近い値を示す。鉄・ガラス・ポリスチ

レンについて、それぞれの引張弾性率と体積弾性率は近い値を示すことから、引

張弾性率と体積弾性率の大きな差はゴムのもつ珍しい力学特性である。すなわ

ち、ゴムを引っ張るには小さな力で十分であるが、体積を変化させるには非常に

大きな力が必要であることを意味する。このことから、Fig. 2-16 および Fig. 2-17

に示した応力-ひずみ曲線、Fig. 2-19 に示した曲げ角度 の結果は、熱可塑性エ

ラストマーの高い体積弾性率に起因する現象であると考えられる。曲げ変形下

の状況において、ラミネート試験片の内側に存在する熱可塑性エラストマーは、

圧縮応力に抵抗し容易に体積収縮しない。その結果、ラミネート試験片の PP-H

層の曲げ角度は、エラストマー層がない PP-Hと比較してその値が大きく、また

圧子を止めてから 5 分後（t=5）でも鋭角にならない。すなわち、試験片中央の

変形位置において応力集中しなかったため、応力白化が生じなかったと考える。

プラスチック製品において、大きな曲げ角度と長時間の角度維持性能は、破壊靭

性を向上させると共に脆性破壊を回避できるため利点になる。 

以上の結果は、熱可塑性エラストマー単体は鋭角に曲がりにくいことを示唆

する。そこで、熱可塑性エラストマー単体の試験片を用いて、更なる検討を行っ

た。Fig.2-21 に三点曲げ試験において、圧子の移動を停止してから 5 分後（t=5）

の画像を示す。その結果、熱可塑性エラストマー単体の試験片（厚み 4 mm）の

曲げ角度はラミネート試験片の曲げ角度と同程度であることも明らかとなった。 
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Figure 2-19 Bending angle β, as defined in Figure 2-7, for the 2-mm-thick PP-

H specimens and the laminated specimens comprising 2-mm-thick PP-H and 4-

mm-thick elastomer. 

4-mm-thick elastomer 

4-mm-thick elastomer 

 

Figure 2-20 Photographs of the sample surfaces after the cessation of the 

crosshead movement at three point bending tests (t = 5) for (a) 2-mm-thick 

PP-H specimen and (b) the laminated specimen comprising 2-mm-thick PP-H 

and 4-mm-thick elastomer. The loads were applied from the opposite side of 

the samples. The white arrows indicate the stress whitening regions. 

（n=10） 
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Table 2-3 Elastic modulus of various materials54). 

Figure 2-21 Photographs after the three-point bending tests (t = 5). (a) 

Elastomer specimen with 4 mm thickness and (b) laminated specimen of 2-

mmthick PP-H and 4-mm-thick elastomer. 
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2-3-5 Izod 衝撃強度 

高速での曲げ変形下における応力白化の発生挙動に関して、Izod 衝撃試験機

を用いてさらに調査した。結果を Tab. 2-4 に示す。PP-Hの Izod 衝撃強度は厚み

1 mm で 0.05 J、2 mm で 0.25 J、3 mm で 0.69 J であり、試験片の厚みが厚くなる

につれて高くなった。この値は振り子ハンマーから試験片に負荷されたエネル

ギー、すなわち試験片が吸収したエネルギーであり、厚みが厚い試験片は振り子

ハンマーから外力を受けた際に変形抵抗を生じるため、高いエネルギー吸収量

を示したと考える。また、PP-Lの Izod 衝撃強度は厚み 1 mm で 0.06 J、2 mm で

0.29 J、3 mm で 0.67 J と PP-Hの結果と同程度の値を示し、ポリプロピレンの分

子量に依存しなかった。厚みが 2 mm の PP-Hに厚み 4 mm の熱可塑エラストマ

ーを二色成形したラミネート試験片の Izod 衝撃強度は 0.72 J であり、厚みが 2 

mmの PP-Hと比較して著しく高い結果であった。ラミネート試験片については、

衝撃荷重はポリプロピレン層側から負荷して、熱可塑性エラストマーが内側に

存在する状態で曲げ変形を生じるようにした。熱可塑エラストマーは高い体積

弾性率を示すため、振り子ハンマーから外力を受けた際に熱可塑性エラストマ

ー部分が体積収縮することなく大きな圧縮応力を支える役割を果たした結果と

考えられる。同様に厚みが 2 mm の PP-Lに厚み 4 mm の熱可塑エラストマーを二

色成形したラミネート試験片の Izod 衝撃強度についても厚みが 2 mm の PP-L試

験片と比較して高い結果であった。試験片の応力白化や破壊様式を検証したと

ころ、試験片の厚みによってその結果は明確に異なった。Fig. 2-22 に振り子ハン

マーを当てた後の各試験片の画像を示す。曲げ試験の結果と同様、分子量によら

ず 1 mm および 2 mm 厚の試験片には応力白化が確認できなかった。すなわち、

衝撃試験においても、厚み 1 mm および 2 mm の試験片は平面応力状態であった

ことが示唆される。一方で、厚み 3 mm の試験片には、矢印で示すように強い応



57 

 

力白化が発生した。さらに厚み 3 mm の PP-Lに至っては、10 本中 2 本の試験片

が破断した。ラミネート試験片については、応力白化や破断は生じなかった。以

上の Izod 衝撃試験の結果からも、試験片の厚みや熱可塑性エラストマーによる

積層は脆性破壊に繋がるクレイズやボイドの発生を抑制する効果があることを

示唆している。 

 

 

 

 

 

Table 2-4 Results of Izod impact test using PP and laminate specimens. 

（n=10） 
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Figure 2-22 Photographs after striking by a pendulum. (a) The sample 

specimens using PP-H and (b) those using PP-L. The right sample in each figure 

represents the laminated specimen comprising 2-mm-thick PP and 4-mm-thick 

elastomer. The white arrows indicate the stress whitening region. 
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2-4 まとめ 

第 2 章では、射出成形によって作製した厚み 1 mm、2 mm および 3 mm の長

尺形状のアイソタクチックポリプロピレン試験片と二色成形によって作製した

厚み 2 mm のポリプロピレンと厚み 4 mm の熱可塑性エラストマーのラミネー

ト試験片を用いて、曲げ変形下における破壊靭性を調査した。厚みが 1 mm お

よび 2 mm 厚のポリプロピレン試験片は、曲げ変形下においてボイド生成を意

味する応力白化を生じなかった。さらに、熱可塑性エラストマーで積層したラ

ミネート試験片は応力白化を伴わない大きな曲げ角度を示すだけでなく、曲げ

角度は曲げ荷重を負荷し続けた後も一定であった。一方で、熱可塑性エラスト

マーで積層していないポリプロピレン単体の試験片の曲げ角度は時間と共に小

さく、すなわち鋭角になり、応力白化が発生した。これらの結果は、熱可塑性

エラストマーは曲げ変形においては低い弾性率を示す一方、圧縮変形において

は高い体積弾性率を有するため、急激な曲げ状態を回避することを意味する。

さらに、曲げ変形下におけるラミネート試験片の大きな曲げ角度、すなわち、

ポリプロピレン層の応力集中の減少は、ボイドの抑制に対して重要な役割を果

たす。したがって、試験片の厚み調整や熱可塑性エラストマーの積層は曲げ変

形下における脆性破壊を回避することができ、プラスチック製品の安全性に繋

がる。産業界において二色成形は広く利用されており、特に熱可塑性エラスト

マーでの積層技術は、長尺形状の様々な製品に安全性を付与する一手法として

非常に有用であると言える。 
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第 3 章 

ヒンジ構造を利用した結晶性プラスチック材料の 

可聴音発生 

3-1 緒言 

 第 2 章の緒言でも述べたように剛性の高い結晶性プラスチック材料は長尺形

状の製品に応用されることが多い。前章ではその代表としてポリプロピレンに

着目したが、本章では主としてポリオキシメチレンを対象とする。 

 ポリオキシメチレンは、第 1 章で示したとおり代表的な結晶性プラスチック

の一つであり、汎用エンジニアリングプラスチックに属する 1)。引張強さや耐摩

耗性などの力学特性・低吸水/吸湿性・寸法安定性・耐薬品性に優れており 2)、歯

車やねじ、軸受けといった機械部品だけでなく、自動車部品や日用品にも用いら

れている。ポリオキシメチレンは、このように信頼性が求められる用途に利用さ

れているが、力学特性の一つであるクリープ特性に問題があり、一定の曲げ荷重

を加えて放置すると時間の経過と共に変形が進行して最終的に破壊する。この

時、ポリオキシメチレンの破壊様式は降伏応力が臨界応力となる延性破壊とい

われている 3,4)。そこで、本章ではポリオキシメチレンを主な対象とし、射出成

形体を用いて曲げ変形下における破壊抑制を実現する新たな設計手法を“成形

体の構造”の視点から検討する。本検討においては、外力が負荷した際の力学特

性を向上させるという従来の考え方ではなく、過剰な外力が負荷した際の臨界

値を五感（視覚・聴覚・触覚・味覚・嗅覚）の一つである聴覚で使用者に認識さ

せるという機能付与を狙う。つまり、使用者が外力の臨界値を把握できるため、

破壊に至る荷重を成形体に負荷させないという新たなアプローチである。具体

的には、射出成形体にヒンジ構造を導入し、その形状や材料物性が音響特性にお
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よぼす影響を調査する。成形体の構造によって音響特性を発現させ、曲げ変形下

における破壊抑制の実現という課題を解決する実用的な手法の確立を目指す。 

 

3-1-1 音の基礎 

 音とは“空気の圧力変化”であり、音圧レベルと周波数の二つの物理量でその

特性を表すことが出来る。空気は窒素や酸素などの質量を持つ気体分子で構成

されており、圧縮すると元の状態に戻ろうとするバネの性質を有する弾性体で

ある。例えば、物体が膨張・収縮すると連動して周囲の空気も圧縮・膨張するた

め、空気に圧力変化が生じる。この空気の圧力変化が連続的に外側の空気へと波

及していくことで音が伝わる。 

 音圧は“大気圧からの圧力の変化分”である。人の音圧の可聴範囲はおおよそ

2.0×10-5 Pa から 3.0×102 Pa と言われ、非常に範囲が広い。音圧を音の物理量とし

て表示することを考えた際、範囲が広すぎるだけでなく、直感的にも理解し難い。

そこで生まれたのが音圧レベル（SPL）であり、音の強弱を式（3-1）で表す 5)。 

𝑆𝑃𝐿 = 10 × log10(𝑝2 𝑝0
2⁄ ) 

ここで p は測定された音圧値、p0は基準可聴音圧値（2.0×10-5 Pa）である。式（3-

1）によって、七桁にわたる音圧レベルの値を 0～140 dB の数値で表現すること

が可能となる。dB とは、電話を発明したアレキサンダー・グラハム・ベルにち

なんだ“ベル（B）”に十分の一を示す“デシ（d）”がついた単位である。実感と

して、20 dB は“木の葉の擦れあい”、60 dB は“大人の会話”、100 dB は“電車

が走るガード下”の音の大きさに相当する。一般的には 10 dB の差があれば“明

確に”区別できると言われる。 

（3-1） 
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 周波数は“一秒間に繰り返される圧縮・膨張の回数”で、振動数とも表現され

る。人が音として知覚できる周波数の範囲は 20~20,000 Hz と言われる 6)。Fig. 3-

1 に空気の圧縮・膨張に伴って生じる音圧レベルの時間変化を示す。図中の矢印

は一回の振動に要する時間であり、これを周期と言う。周波数はこの周期の逆数

で表される。例えば、音の周期が 0.001 s の時、周波数は 1,000 Hz となる。 

 人の聴覚は、音圧レベルが同じでも音の周波数が変化すると異なる“音の大き

さ（ラウドネス）”として認識する。様々な周波数の音が感覚的に同じ大きさに

聞こえる音圧レベルを等高線として結んだ周波数特性を等ラウドネス曲線 7)

（Fig. 3-2）と呼ぶ。この時、一本の曲線が示す音の大きさの程度は、1 kHz にお

ける音圧レベルを表し、その単位は phon である。例えば、40 phons は 1 kHz で

の音圧レベル 40 dB の音の大きさを意味する。 

 このように音響特性に関しては、音圧レベルと周波数の二つの物理量で表現

できるが、これまでの研究事例では音圧レベルだけに特化して議論されている

報告も散見される 8,9)。そこで、本研究においても音圧レベルのみを物理量とし

て用い、音響特性を調査することとする。 

 

 Figure 3-1 Time variation of sound pressure levels. 
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3-1-2 飛び移り座屈 

 飛び移り座屈 13-19)とは、臨界変形点を超えた際に試験片の形状が突然変化す

る現象である。ある安定状態（つり合い点）から、それと連続しない他の安定状

態へと動的に移行する。Fig. 3-3 に両端を固定し中央部のシェルが飛び移り座屈

する構造、すなわち William のトグルの一例を示す 20)。ここでのシェルとは、

Fig. 3-3 に示す半球状の蓋を指す。例えば、ハエトリグサが飛び移り座屈する機

構も同じメカニズムである。以下に詳細を記述する。 

 状態ⅰは直径 a のセルにおける準安定状態の凹形状のシェルである。状態ⅱのよ

うにセルの内部にヘキサンなどの有機溶媒を加えると有機溶媒は素早く拡散し、

圧力が発生する。状態ⅲではシェルの端から中央方向に圧縮ひずみが生じてシェ

ルが不安定になり、臨界圧縮ひずみでシェルが状態ⅳのように飛び移り座屈する。

その後、状態ⅴに示すようにシェルは凹形状とは異なる凸形状の安定状態となる。

Figure 3-2 Equal loudness curves: (dashed line) ISO 226-1987 Robinson-Dadson 

curve10), (dashed line with one point) ISO 389-711), and (solid line) ISO 226-200312). 
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次に飛び移り座屈する際のひずみ-時間曲線を Fig. 3-4 に示す 20)。縦軸はセルの

横方向のひずみを意味する。Fig. 3-4 中に記載したローマ数字は Fig. 3-3 の各状

態と対応する。ヘキサンを加えることによる圧力で圧縮ひずみが生じ、t=0.3 s 付

近の状態ⅱで圧縮ひずみはピークを向かえる。臨界値を超えると凹形状のシェル

が変形し、状態ⅲのように圧縮ひずみが小さくなる。さらに圧縮ひずみが生じる

ことによって、t=2 s 付近でシェルが凹形状から凸形状に飛び移り座屈する（状

態ⅳ）。この時、圧縮ひずみは瞬間的に大きくなる。その後、シェルがエネルギ

ー的に安定な凸形状に変形すると、圧縮ひずみはほぼ一定の値となる。このよう

にセルの内部の圧力が高くなると圧縮ひずみが発生し、シェルが凹形状から凸

形状へと飛び移り座屈することで不連続に変化することが分かる。 

この飛び移り座屈現象は我々の生活においても身近な力学現象である。例え

ば、キーボードを押す際に疲れにくくする支持構造は飛び移り座屈によるもの

である。つまり、キーに外力を負荷してひずみを発生させ Fig. 3-4 の状態ⅱに達

するとそれ以上の力を加えなくてもキーは大きく沈み込む。そのあとキーを押

さえている力を緩めて状態ⅳに至るとキーは元の位置に飛び移る。また、髪留ク

リップにも飛び移り座屈を利用した製品がある。髪留クリップも状態ⅱから飛び

移り座屈した後に力を抜き、状態ⅳの安定状態に留まることで髪の毛を挟んでい

る。さらに、飛び移り座屈はしばしば音の発生を伴うことが明らかになっている。

ガラス玩具のビードロはまさに飛び移り座屈によって音を発生させている具体

的な製品事例であり、その詳細なメカニズムは大変興味深い 21,22)。 
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State ⅱ. 

State ⅰ. 

Concave 

State ⅲ. 

State ⅳ. 

State ⅴ. 

Convex 

Figure 3-3 Snap-through buckling transition of a single shell from concave to convex 

geometry an example of William’s toggle20). 
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3-1-3  結晶性プラスチック材料の音響特性 

 前述したように音の発生などによって破壊に至る臨界荷重を使用者に知らせ、

適切な荷重で成形体を使用させることは安全性の確保に繋がると考えられる。

飛び移り座屈によって可聴音を発生する事例としてビードロを挙げたが、その

他にも自然界では同様の現象が見られる 23-27)。例えば、Pierce らは雄のセミが交

尾の際に音を発生する方法について調査している。セミは Tymbal（発音膜）と

呼ばれる円形の厚い板を腹部第一体節に左右に一対持っており、この発音膜に

は数本のひだが存在する。筋肉を収縮させるとひだが伸び、音が発生する。筋肉

が緩むと再びひだが折れて元に戻り、この時も音が発生する。Pierce らは基本モ

デルとしてリブ付きの試験片を用い、座屈と可聴音の発生の関係についての理

論を提案した 23)。また Boyle らはチョウチョウウオの一種が発生する脈拍音のメ

カニズムを調べた。筋電図を用いて六つの筋肉の活動を検査した結果、前部下垂

体筋の収縮に対応して前部浮袋が急速に内向きに座屈することで脈拍音が発生

Figure 3-4 Strain growth curve showing snap-through buckling transition20). 
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することを明らかにしている 27)。このように生体においては飛び移り座屈と可

聴音の発生に関する報告例があるものの、ポリオキシメチレンに限らずプラス

チック材料を用いた可聴音の発生を研究した事例はなく、その詳細についての

理解は全く進んでいない。また、曲げ変形下における飛び移り座屈によって可聴

音を発生させる手法を確立することは生物模倣型のプラスチック材料となり、

学術的にも新規性が高いと考えられる。 

 そこで本章では、結晶性プラスチック材料として主にポリオキシメチレンを

用いたヒンジ部を有する長尺形状の射出成形体を試験片とし、曲げ変形下にお

いて生じる飛び移り座屈時の音響特性を調べる。特に結晶性プラスチック材料

の弾性率と射出成形体のヒンジ高さの影響について詳細に検討する。 
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3-2 実験 

3-2-1 試料 

  本章で用いた結晶性プラスチック材料は、高密度ポリエチレン（HDPE、東ソ

ー製、Nipolon® Hard #1000）、アイソタクチックポリプロピレン（PP、プライム

ポリマー製、Prime PolyproTM J106MG）、オキシエチレンを約 2 %共重合したコポ

リマー型のポリオキシメチレン（POM、ポリプラスチックス製、Duracon® M270-

44）の三種である。各社から開示されているそれぞれの材料のメルトフローレー

ト（MFR）と密度を Tab. 3-1 に示す。 

 

 

 

 

3-2-2 試験片作製 

(1) 成形 

弾性率が可聴音の発生に及ぼす影響を調べるため、高密度ポリエチレン、ポリ

プロピレンおよびポリオキシメチレンのペレットを用いて射出成形機（ファナ

ック製、-s100iA）でヒンジ部（長さ 18 mm、幅 1.8 mm、厚さ 1.5 mm）を有す

る長尺形状の試験片（長さ 63 mm、幅 9.6 mm、厚さ 2 mm）を成形した。各試験

片のバレル温度、射出圧力、射出速度、金型温度、および冷却時間を Tab. 3-2 に

示す。 

  

Table 3-1 Characteristics of polymers.  
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 成形した試験片の外観を Fig. 3-5 に示す。図中の MD（Machine direction）、TD

（Transverse direction）はそれぞれ樹脂の流れ方向および樹脂の流れと垂直方向

を表し、白色の矢印はゲート位置を意味する。ヒンジ部の詳細な形状を Fig. 3-6

に示す。ヒンジ部は成形体の主要構成部位とは異なる面上に配置するように設

計し、平板面と約 7.6 oの角度をなす。また、傾斜したヒンジ部の頂点の正面及

び背面は R1.5 mm で面取りしており、ヒンジ部の最も薄い部分の厚みは 0.4 mm

である。試験片のヒンジ高さは 1.22 mm とし、本論文におけるヒンジ高さとは

Fig. 3-5 に示す試験片の側面視において、「成形体の主要構成部位の平板面の背

面とこの面に対して約 7.6 oの角度をなすヒンジの背面までの距離」として定義

した。さらに、ヒンジ部を持たない試験片も作製した。この試験片はヒンジ部を

有する試験片のヒンジ部分を低速回転のマイクロカッター（Maruto 製、MC-201）

を用いて 0 oC の条件でカットして作製した。ヒンジ部を持たない試験片の外観

を Fig. 3-7 に示す。 

Table 3-2 Injection-molding conditions for the HDPE, PP, and POM-h specimens.  
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Figure 3-5 Pictures of a rectangular specimen with the hinge: (a) top view, (b) side 

view, and (c) end view with the gate position. 

Figure 3-6 Shape and dimensions of the hinge part. 
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 さらにヒンジ高さが可聴音の発生に及ぼす影響を調べるため、ポリオキシメ

チレンを用いてヒンジ高さが異なる長尺形状の試験片も作製した。各試験片を

成形した際のバレル温度、射出圧力、射出速度、金型温度、および冷却時間を

Tab. 3-3、ヒンジ高さを Tab. 3-4 に示す。結晶化を促進させるため、成形後の全

ての試験片を 23 oC、50 %の条件の恒温槽（ヤマト科学製、IS400）で 72 時間

保管した後、各試験を実施した。 

  

Figure 3-7 Pictures of a rectangular specimen without the hinge: (a) top view, (b) side 

view, and (c) end view with the gate position. 
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Table 3-4 Hinge height of the POM-h, POM-m, and POM-l specimens. 

 

Table 3-3 Injection-molding conditions for the POM-h, POM-m, and POM-l 

specimens. 
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3-2-3 測定 

(1) 動的粘弾性測定 

 射出成形によって作製した厚み 2 mm の HDPE、PP および POM-hの試験片を

幅 2.3 mm、長さ 15 mm のサイズに切り出し、強制振動型固体粘弾性測定装置

（UBM 製、Rheogel-E4000）を用いて、引張貯蔵弾性率（E’）と損失弾性率（E”）

の周波数依存性を調べた。周波数範囲は 0.1 から 999 Hz、温度は 25 oC の条件で

射出成形の流動方向（MD）と平行に振動ひずみを与えた。 

 

(2) 示差走査熱量測定 

 試験片の結晶化度を調べるため、示差走査熱量測定装置（DSC、PerkinElmer 製、

DSC8500）を用いて、窒素雰囲気下で厚み 2 mm の HDPE、PP、POM-h、POM-m

および POM-l の熱特性を評価した。各試験片から切削した約 10 mg のペレット

をアルミニウム製のパンに挿填し、20 oC から 200 oC まで 10 oC/min の条件で昇

温した。 

 

(3) X 線回折測定 

 射出成形によって作製した POM-h、POM-m および POM-l の各試験片を用いて

二次元広角 X 線回折（2D-WAXD）パターンを測定した。測定器はイメージング

プレートを備えた X 線回折（XRD）装置（Rigaku 製、SmartLab）を用いた。試

験片のヒンジ部を 45 kV および 200 mA の条件下、グラファイト単色化 CuKα 放

射線ビームに 900 秒間曝露した。さらに方位角の積分値を求め、回折強度の 2θ

プロファイルを得た。 
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(4) 曲げ試験 

曲げ試験のアタッチメントを付けた一軸の引張試験機 （Shimadzu 製、AGS-

X）を用いて、温度 23 oC、湿度 50 %の条件で曲げ試験を行った。Fig. 3-8 に示す

ように試験片の片端を固定し、反対側の端から 10 mm の部分に荷重を負荷した。

クロスヘッドスピードは 50 mm/min の速度で全ての試験を実施した。 

試験片に貯蔵される力学的エネルギーEs は、式（3-2）を用いて曲げ試験の荷

重-変位曲線の面積から算出した 28)。 

 
0

 dsE F



  
     

F は荷重、は変位である。 

さらに、式（3-3）を用いて放出される力学的エネルギーErを算出した。 

     
   with hinge without hinger s sE E E 

 

(5) 音圧測定 

 音圧測定機（RION 製、NL-20）を用いて、飛び移り座屈によって生じる音圧

レベルを測定した。Fig. 3-8 に示すように音圧測定機を試験片の端から 15 mm の

位置に設置し、曲げ試験時に観測された音圧レベルの最大値をデータとした。全

ての測定を 10 回行い、平均値と標準偏差を求めた。 

(3-3) 

(3-2) 
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Figure 3-8 Schematic illustration of the bending test with the sound pressure 

measurement.  



81 

 

3-3 結果と考察 

3-3-1 動的粘弾性 

 曲げ試験を実施する前に、各材料の動力学特性を評価した。Fig. 3-9 に射出成

形した試験片から切り出した HDPE、PP および POM-hの長尺形状試験片の引張

弾性率を示す。25 oC における引張貯蔵弾性率（E’）と損失弾性率（E’’）の値は、

周波数によってほとんど影響を受けなかった。また、全ての試験片において、E’

の値は E’’よりも十分に高い値であった。これは、粘性が力学特性に及ぼす寄与

は小さいことを意味する。ヒンジ部が飛び移り座屈する際に必要な時間を高速

度カメラで測定した結果は約 0.0017 秒であったため、100 Hz（628 s-1）における

各試験片の E’を確認した。HDPE の E’は 1.10 GPa、PP は 1.56 GPa、POM-hは 1.70 

GPa であった。 

 

 

 

  

Figure 3-9 Frequency dependence of (closed symbols) tensile storage modulus E’ and 

(open symbols) loss modulus E’’ at 25 oC for the injection-molded specimens: (orange) 

HDPE, (blue) PP, and (green) POM-h. 
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3-3-2 熱特性 

 射出成形で作製した厚み 2 mm の HDPE、PP、POM-h、POM-mおよび POM-lを

昇温し、融解吸熱時の挙動を調べた。サンプルはスキン-コア層が共に含まれる

ように射出成形した試験片から切り出した。Fig. 3-10 に HDPE と PP の昇温曲

線、Fig. 3-11 に POM-h、POM-mおよび POM-lの昇温曲線、Tab. 3-5 に昇温曲線か

ら求めた融解熱と結晶化度を示す。HDPE は 130 oC 付近、PP は 160 oC 付近に結

晶の融解に伴う吸熱ピークが確認された。それぞれの融解熱量は HDPE が 181.7 

J/g、PP が 79.8 J/g であり、HDPE の完全結晶の融解熱量を 290 J/g 29）、PP の完全

結晶の融解熱量を 209 J/g 30）とすると、HDPE の結晶化度は 62.7 %、PP は 38.2 %

であった。ヒンジ高さが異なる POM の全てのサンプルは 160 oC 付近に結晶の

融解に伴う吸熱ピークが確認できる。それぞれの融解熱量は POM-hが 135.2 J/g、

POM-mが 118.5 J/g、POM-lが 124.2 J/g であった。POM の完全結晶の融解熱量を

186 J/g 31）とすると、結晶化度は POM-h が 72.7 %、POM-m が 63.7 %、POM-l が

66.8 %であり、POM のサンプル間に大きな差はなかった。これまでに POM の結

晶化度は 70-80 %32-34)と報告されており、本結果と概ね一致した。 
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Figure 3-11 DSC heating curves at 10 oC/min for (green) POM-h, 

(red) POM-m, and (black) POM-l. 

Figure 3-10 DSC heating curves at 10 oC/min for (a) HDPE and (b) PP. 
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3-3-3 X 線回折 

Fig. 3-12 に射出成形で作製した POM-h、POM-m および POM-l のヒンジ部の二

次元広角 X 線回折（2D-WAXD）画像を示す。X 線は試験片の MD-TD 面に垂直

に照射した。なお、X 線は厚さ 0.4～1.5 mm のヒンジ部全体を通過したため、各

回折ピークが広がっている。POM の主な結晶形態は三方晶と斜方晶であり、三

方晶は熱力学的に最も安定である。準安定な斜方晶は Mortillario 35)らや Iguchi36)

らによって調製されており、加熱や外力の負荷による変形などで安定な三方晶

へ固相転移を起こすことが知られている。 

POM-h、POM-mおよび POM-lの全ての試験片において、明瞭な回折リングが検

出され、そのピーク位置から後述するように三方晶が選択的に生成しているこ

とが分かる 37)。Fig. 3-12 に矢印で示した赤道上の二つの強いスポットは三方晶

の（100）面、その周囲の四つのスポットは（105）面に起因する。このことから

ポリオキシメチレン鎖は主に MD 方向、すなわち流動方向に配向しているとい

える。 

Table 3-5 Heat of fusion and crystallinity of various specimens. 
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Figure 3-12 2D-WAXD images of the injection-molded specimens, (top) 

POM-h, (middle) POM-m, and (bottom) POM-l. 
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 Fig. 3-13に射出成形で作製した三種の POM試験片の 2θプロファイルを示す。

2θ = 22.7o、34.6oに二つのシャープなピークが観測された。これらのピークはそ

れぞれ POM の三方晶の（100）および（105）面に起因するピークであり、アモ

ルファスによるブロードなハローから識別できる。また、これまでの報告例

32,34,38)と一致することから、本試験片では三方晶が選択的に生成しているといえ

る。 

 さらに、Fig. 3-13 から結晶化度を算出した。X 線の干渉性散乱の強度は結晶部

分、非晶部分にかかわらず一定であることから、結晶部分による散乱（シャープ

なピーク）と非晶部分による散乱（ブロードなハロー）に多重ピーク分離し、そ

れぞれの積分強度を式（3-4）に代入して結晶化度wを算出した。 


𝑤

=  
∑ 𝐼𝐴𝑐𝑖𝑖

∑ 𝐼𝐴𝑐𝑖
+  𝐼𝐴𝑎𝑖

 

𝐼𝐴𝑐𝑖
は結晶部分の積分強度、𝐼𝐴𝑎は非晶部分の積分強度を示す。その結果、POM-h

の結晶化度は 52.0 、POM-mは 53.0 %、POM-lは 53.8 であり、DSC での測定

値と同様に試験片間に大きな差はなかった。 

  

(3-4) 
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Fig. 3-14 に 2D-WAXD 画像から得た（100）面の方位角分布を示す。全ての

試験片は 90oと 270oの赤道上に強いピーク強度を示しており、分子鎖が MD 方

向に配向していることが分かる。配向度 A を式（3-5）により求めた。 

𝐴 =  
360 −  ∑ 𝑊𝑖

360
 × 100 

上式における Wiは強度測定から得たピークの半値幅を示す。さらに結晶領域

の a 軸（ラメラの幅方向）の配向関数 faは式（3-6）によって定義される 39,40)。 

𝑓𝑎 =  
3  cos2   −  1

2
 

は a 軸と流動の直角方向（TD）のなす角度であり、< >はその平均値を示す。

さらに cos2 は式（3-7）から算出できる。 

(3-6) 

(3-5) 

Figure 3-13 2θ profiles for the POM injection-molded specimens. 
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 cos2   =  
∫ 𝐼() sin cos2
 2⁄

0
𝑑

∫ 𝐼() sin 𝑑
 2⁄

0

 

I（）は（hkl）面の相対強度の方位角（）分布を示す。TD 方向と ND 方向への

結晶成長が等価、すなわち fa = fbと仮定すると c 軸（分子軸）の配向関数 fcは式

（3-8）から算出できる。 

             2𝑓𝑎  𝑓𝑐 =  0 

fcの値は-0.5（試験片と結晶の軸が垂直に配向）から 1（試験片と結晶の軸が並

行に配向）の範囲となる。f の値が 0 の時は完全なランダム配向を意味する。

Fig. 3-14 に示すとおり、POM-mの A 値および F 値は POM-hの POM-lと比較して

やや高い傾向であった。 

 

  

(3-7) 

(3-8) 

Figure 3-14 Azimuthal distributions of (100) in 2D-WAXD images for the 

POM injection-molded specimens. 
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3-3-4 曲げ強度および音響特性 

 Fig. 3-15 に HDPE、PP および POM-h試験片の曲げ試験から得た荷重-変位曲線

を示す。実線はヒンジ部を持つ試験片、破線はヒンジ部を持たない試験片の結果

を表す。Fig. 3-15 に示す通り、変位が大きくなるにしたがって荷重も増加した。

そして、荷重は降伏点の前で最終的にはほぼ一定の値となった。これは、結晶性

プラスチックにおいて頻繁に観測される現象である 41-43)。いずれの変位におい

ても荷重は POM-h、PP、HDPE の順に高かった。そして、この序列は E’の順と

一致した。 

  HDPE では約 14 mm、PP は約 12 mm、POM-hは約 11 mm の変位において、荷

重が瞬間的に低下した。これはヒンジ部がこの変位において反転し、飛び移り座

屈したことを意味しており、同様の現象がこれまでに報告されている 44,45)。飛び

移り座屈による荷重の低下量は、POM-h、PP、HDPE の順に大きく、高い E’の試

験片ほど小さな変位で大きな力学的エネルギーを放出したことがわかる。飛び

移り座屈した後の荷重の値は、Fig. 3-15 に点線で示す通りヒンジ部を持たない

試験片とほぼ同程度であった。これは、飛び移り座屈した後はヒンジ部が荷重に

影響を及ぼしていないことを示唆している。 

 これらの結果は本曲げ試験で飛び移り座屈を生じる適切な変形が起こったこ

とを示すものであり、その時の変位および飛び移り座屈で放出されるエネルギ

ーは材料の弾性率と密接に対応する。 
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  Fig. 3-16 に荷重-変位曲線から算出した力学的エネルギーErを示す。放出され

た力学的エネルギーErは試験片の E’が高くになるにしたがって増加し、その値

は HDPE が 6.6 × 10-3 N·m、PP が 13.3 × 10-3 N·m、POM-hが 15.8 × 10-3 N·m であ

った。すなわち、最も高い E’であった POM-hが飛び移り座屈によって一番大き

な力学的エネルギーErを放出したことを意味する。 

 HDPE、PP、POM-h試験片が曲げ試験時に飛び移り座屈した際の音圧レベル

を Fig. 3-17 に示す。PP と POM-hの試験片は 60-70 dB 程度の可聴音を観測し、

その標準偏差はいずれも 0.8 と高い再現性を示した。これは、“大人の会話”に

相当する音圧レベルであり、臨界荷重を認識するには十分な値である。一方

で、HDPE の試験片の音圧レベルは検出限界の値である 30 dB よりも低い値で

あった。音圧レベルの大きさは試験片の E’の序列に一致しており、POM-h、

PP、HDPE の順に高かった。この結果は E’が音圧レベルの大きさに影響を及ぼ

Figure 3-15 Load–displacement curves at the bending tests: the specimens with 

the hinge part are indicated by solid lines and those without the hinge part are 

indicated by dotted lines. 
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していることを示す。一方で、HDPE の結晶化度は PP よりも高かったが、音

圧レベルの結果との相関は確認されなかった。すなわち、結晶化度は音圧レベ

ルに直接的には関係しないことが示唆される。 

 

 

 

 

 

  Figure 3-17 Sound pressure levels of the HDPE, PP, and POM-h specimens. 

Figure 3-16 Released energy Er levels of the HDPE, PP, and POM-h specimens. 

（n=10） 

（n=10） 



92 

 

 次に、ヒンジ高さが異なる POM-l、POM-m、POM-hを用いて、ヒンジ高さが

荷重-変位曲線と音圧レベルに及ぼす影響を検討した。Fig. 3-18 にヒンジ部を持

つ各試験片とヒンジ部を持たない各試験片の荷重-変位曲線を示す。実線はヒン

ジ部を持つ試験片、破線はヒンジ部を持たない試験片の結果である。Fig. 3-15

と同様に変位が大きくなるにしたがってヒンジ部を持つ試験片の荷重は単調に

増加し、その後 POM-lは約 8 mm、POM-mは約 9 mm、POM-hは約 11 mm の変位

において荷重が急激に低下した。ヒンジ高さが高い POM-hはより大きな変位で

飛び移り座屈している。すなわち、変位や荷重の臨界値はヒンジ高さが高くな

るにしたがって増加した。さらに、飛び移り座屈する前の荷重-変位曲線はわず

かながらにヒンジ高さの影響を受ける。つまり、同じ変位における荷重の大き

さは POM-h、POM-m、POM-lの序列であった。このことは、ヒンジ高さが高く

なるにしたがってヒンジ部を変形させるために必要な荷重が増加することを示

している。 

 

 

 

Figure 3-18 Load–displacement curves at the bending tests: the dotted line denotes the 

curve of the POM specimen without the hinge part, and the solid lines denote the 

curves of the specimens with the hinge part: (black) POM-l, (red) POM-m, and (green) 

POM-h. 
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Fig. 3-19 に POM-l、POM-m、POM-hを用いた曲げ試験の荷重-変位曲線から算出

した力学的エネルギーErを示す。ヒンジ高さが 1.22 mm の POM-hについて、放

出した力学的エネルギーErは 15.8 × 10-3 N·m であり、ヒンジ高さが 1.00 mm の

POM-lの値（5.0 × 10-3 N·m）と比較して 3 倍以上高い結果であった。すなわち、

ヒンジ高さによって放出された力学的エネルギーEr は決定づけられる。準安定

状態におけるエネルギーレベルが高いため、POM-hは飛び移り座屈で第二の安定

状態になった際に大きな力学的エネルギーEr を放出する 46,47)。言い換えると、

弾性率だけではなくヒンジ高さも、準安定状態のエネルギーレベルや第二の安

定状態に移行する際に放出する力学的エネルギー量を決定する。 

POM-l、POM-m、POM-h が曲げ試験時に飛び移り座屈した際のそれぞれの音圧

レベルを Fig. 3-20 に示す。POM-hと POM-mは 60 dB 程度の可聴音を発生した。

また、各試験片の標準偏差は 0.8 および 1.2 であることから高い再現性も確認し

た。一方で、ヒンジ高さが 1.00 mm である POM-lの音圧レベルは 30 dB より低

く、Fig. 3-17 に示した HDPE と同じ結果であった。POM-lが放出した力学的エネ

ルギーEr は HDPE と同程度、すなわち 5.0 × 10-3 N·m であったためと考えられ

る。また、音圧レベルの大きさは放出された力学的エネルギーが大きくなるにし

たがって増加することも明らかになった。この結果から、音圧レベルは飛び移り

座屈時に放出される力学的エネルギーに影響を受けることがわかる。 

 しかしながら、材質が異なる場合は、放出した力学的エネルギーErだけで音

圧レベルを完全に予測することはできない。Fig. 3-16 に示す PP の放出した力

学的エネルギーEr は Fig. 3-19 に示す POM-mの値よりも高かったが、いずれの

試験片の音圧レベルは同程度の結果であった。本結果の詳細は明らかになって

いないが、弾性的性質と粘性的性質の双方が影響している可能性がある。弾性

的性質は生成される可聴音の周波数に影響を及ぼすと考えられるが、前述した
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ように本研究では周波数を考慮していない。さらに、損失正接で表すことがで

きる粘性的性質による力学的エネルギーの散逸も厳密には音圧レベルに影響を

及ぼすと考えられる。 

 

 

 

 

 

 

Figure 3-19 Released energy Er levels of the POM-l, POM-m, and POM-h specimens. 

Figure 3-20 Sound pressure levels of the POM-l, POM-m, and POM-h specimens. 

（n=10） 

（n=10） 
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3-4 まとめ 

第 3 章では、射出成形によって作製したヒンジ部を有する長尺形状の高密度

ポリエチレン、ポリプロピレンおよびポリオキシメチレン試験片を用いて、曲

げ変形下での飛び移り座屈によって生じる音響特性を調べた。その結果、弾性

率は音圧レベルの大きさに重要な役割を果たすことが明らかとなった。すなわ

ち、ポリオキシメチレンのような弾性率が高い粘弾性固体は、音響特性を付与

する際に適した材料といえる。さらに、飛び移り座屈を生じる臨界荷重/変位は

ヒンジ高さが高くなるにしたがって増加する。音圧レベルは飛び移り座屈時に

放出する力学的エネルギーによって決定されるため、ヒンジ高さが高いと大き

な可聴音を発生する。すなわち、成形体にヒンジ部を導入して、その弾性率や

ヒンジ高さを調整することによって音圧レベルを制御できる。この現象を活用

すれば、使用者に負荷可能な臨界荷重を知らせることが可能となり、成形体へ

の過剰な荷重負荷による破壊を回避して使用者の安全性を確保することができ

る。本技術は、長尺形状の様々なプラスチック製品に安全性を付与する一手法

として非常に有用と考える。 
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第 4 章 

総括 

 結晶性プラスチック材料は、私たちの生活にとても身近な存在である日用品

や家電製品をはじめ、輸送分野や建築分野まで日常の幅広い分野で利用されて

いる。本論文では、代表的な結晶性プラスチック材料として主にポリプロピレ

ンとポリオキシメチレンに着目し、曲げ変形下における破壊抑制を実現する新

たな設計手法を提案した。特に成形体の物性を損なわずに力学特性を改質する

ことが可能な“成形体の構造”の視点から詳細に検討し、以下に示す新しい材

料設計の知見を得た。 

 

1. 積層構造を利用した結晶性プラスチック材料の破壊靭性向上（第 2 章） 

 第 2 章ではポリプロピレンを対象として射出成形体の曲げ変形下における破

壊靭性について検討した。分子量の異なる二種のアイソタクチックポリプロピ

レンを用いて射出成形によって長さ 100 mm、幅 5 mm、厚み 1、2 および 3 mm

の長尺形状の試験片を作製し、三点曲げ試験による曲げ変形を試験片に負荷し

た。試験後に試験片の表面をマイクロスコープで観察した結果、厚みが 3 mm

の試験片にはボイドの生成を意味する応力白化が発生したが、厚みが 1 および

2 mm の試験片には応力白化が生じなかった。 

 更に長さ 100 mm、幅 5 mm、厚み 2 mm のポリプロピレン試験片に長さ 100 

mm、幅 5 mm、厚み 4 mm の熱可塑性エラストマーを二色成形した合計厚み 6 

mm のラミネート試験片を作製し、30 mm の変位を負荷して 5 分保持する条件

で三点曲げ試験を行った。試験後の試験片表面をマイクロスコープで観察した 
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ところ、長さ 100 mm、幅 5 mm、厚み 2 mm のポリプロピレン試験片には応力

白化が発生したが、ラミネート試験片には応力白化が生じなかった。 

 以上の結果から、試験片の厚さや熱可塑性エラストマーとの二色成形といっ

た“成形体の構造制御”によって、曲げ変形下におけるポリプロピレン成形体

の応力白化を抑制することができた。本手法は成形体に過剰な外力が負荷して

もその破壊を防ぐことが可能であり、安全性を必要とする様々なプラスチック

製品に応用できる。 

 

2. ヒンジ構造を利用した結晶性プラスチック材料の可聴音発生（第 3 章） 

 第 3 章ではポリオキシメチレンを主な対象とし、射出成形体の曲げ変形下に

おける音響特性を調査した。結晶性プラスチック材料として、ポリオキシメチ

レンに加えて高密度ポリエチレンとポリプロピレンを用い、射出成形によって

ヒンジ部を有する長さ 63 mm、幅 10 mm、厚み 2 mm の試験片を作製した。音

圧計を設置して試験片の片端を固定した状態で曲げ試験を行い、ヒンジ部が飛

び移り座屈した時の音圧レベルを測定した。その結果、高密度ポリエチレンは

検出限界の 30 dB 未満であったが、ポリプロピレン及びポリオキシメチレン

は、いずれも可聴音を発生することが明らかとなった。その中でも弾性率が最

も高いポリオキシメチレンの発生する可聴音は 70 dB と一番高かった。 

 更にポリオキシメチレンを用いてヒンジ高さの異なる三種の試験片を射出成

型によって作製した。上記と同様の曲げ試験を実施し、ヒンジ部が飛び移り座

屈した時の音圧レベルを測定した結果、ヒンジ高さが 1.00 mm の試験片は検出

限界の 30 dB 未満だったが、ヒンジ高さが 1.10 mm の試験片は 59 dB、ヒンジ

高さが 1.22 mm の試験片は 70 dB の可聴音を発生することが分かった。 
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 以上の結果から、ポリオキシメチレンのような弾性率が高い結晶性プラスチ

ック材料を用いてヒンジ構造やヒンジ高さといった“成形体の構造制御”によ

って、曲げ変形下における飛び移り座屈現象を利用して可聴音を発生させられ

ることを見出した。本手法は成形体に負荷できる外力の臨界値を使用者に五感

の一つである聴覚で認識させられるというこれまでになかった特徴を有する。

様々なプラスチック製品に適用可能であり、新たな破壊抑制の手法としての応

用が期待できる。 

 

今後の展望 

 結晶性プラスチック材料の力学特性向上については、これまでポリマーブレ

ンドを中心として、主に曲げ弾性率や曲げ強度に関して精力的に検討、議論され

てきた。また、近年では非相溶性ポリマーブレンドに第三成分として副資材を添

加し、相互作用パラメータの温度依存性を利用してこの第三成分を偏在、局在化

させる新たな手法も研究されている。本研究はこれら“マテリアルの構造”とは

異なる“成形体の構造”からのアプローチであり、また力学特性に関しても曲げ

弾性率等に留まらず破壊靭性や音響特性の改質手法である。よって、学術的に有

用なだけではなく工業的にも価値があると考える。 

 積層構造を利用した結晶性プラスチック材料の破壊靭性向上に関しては、射

出成形体の厚みや熱可塑性エラストマーとの積層構造を制御することによって、

曲げ変形下における破壊靭性を向上させることが出来た。今後はその他の結晶

性プラスチック材料、非晶性プラスチック材料および複合化材料に関しても検

討して本知見の適用範囲を拡大することが出来れば、更に実用性が高まる。 

 ヒンジ構造を利用した結晶性プラスチック材料の可聴音発生に関しては、材

料の弾性率に加えてヒンジ高さを制御することによって、曲げ変形下において
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可聴音を発生させることに成功した。今後は対象となるプラスチック材料を広

げるだけでなく、本研究では解明できていない材料の損失正接が可聴音へ及ぼ

す影響、音の大きさに関するもう一つの物理量である周波数への影響も明らか

にしていきたい。 

 最後に、本研究で得られた知見や手法を活用した新たなプラスチック材料が

設計され、日用品などの実際の工業製品を通じて全世界の人々の更なる幸福に

寄与することを強く願う。 
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