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Summary : Fracture toughness of the mode 1 (G1C) of Double-cantilever beams ( DCB) specimens which 

is bonded with the phenol-resorcinol formaldehyde ( PRF) adhesives which added polyvinyl alcohol was 

measured. The effects of a wet treatment on the G1C were investigated. Tendency of change of G1C differed 

depending upon the additional parts of polyvinyl alcohol. Namely， no changes of G1C was observed on the 

adhesives added a small amount of polyvinyl alcohol in cold water soaking， warm water soaking and boil­

ing， which showed good water resistivity. However， the G1C values of the adhesives added on 15 parts or 

more of polyvinyl alcohol decreased significantly in boiling， and the water resistivity was affected 

Because the effects of polyvinyl alcohol softening and partially deterioration of the gluelines affected the 

G1C• Furthermore， the wet treatment of the adhesive containing isocyanate compound reduced G1C to a 

modest level， and a substantial level of water resisitivity could be attained 

要旨:ポリビニールアルコールで変性したフェノール・ レゾルシノール共縮合樹脂接着剤を用いて2重片持ち

梁試験片を作製し、Mode 1の破壊靭性(G1C)を測定した。 この接着剤の耐水性をGICの変化から追求した。 ポ

リビニールアルコールの添加量によってG1Cの傾向が異なった。 すなわち、少量のポリビニールアルコールで

変性した接着剤は、冷水浸漬、温水浸漬、煮沸処理においてG1Cの著しい変化が見られず良好な耐水性を示し

た。 しかしポリビニールアルコールが15部以上の接着剤では、煮沸処理においてG1Cが有意に低下し、耐水

性に影響が出る。 ポリビニールアルコールが軟イヒして接着層が部分的に劣化し、GICの大きさに影響を与える。

一方、イソシアネー卜を含む接着剤ではG1Cの低下はあまり見られなし、。
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1 緒 言

一般的に構造用集成材の製造にはフェノール・ レゾル

シノール共縮合樹脂接着剤や水性高分子ーイソシアネー

ト系樹脂接着剤が使用されている。 両者の組成や硬化の

メカニズムは異なっているものの、 接着強さ(せん断接

着力)に関してはほぼ同程度の値が得られる。 ところが、

接着層や被着体の変形を考慮した破壊靭性値では両者の

聞に顧著な差が認められ、 フェノール・ レゾルシノール

破壊点以降の荷重降下が抑止されるため破壊がゆるやか

に進展し、 ひずみエネルギーも徐々に解放される。 破壊

点以降の荷重一変形曲線にはプラトーの部分が多く出現

するO

共縮合樹脂接着剤の方が水性高分子ーイソシアネート系

樹脂接着剤よりも脆い性状を示す1)幻制。 さらに破壊靭

性測定の際に接着層の亀裂進展挙動を詳細に観察したと

ころ以下の知見が得られている1)心。 フェノール・ レゾ

ルシノール共縮合樹脂接着剤の破壊は脆性的挙動を示す。

破壊荷重に達すると急激な荷重降下が起こり、 ひずみエ

ネルギーが一挙に解放される。 破壊点以降の荷重一変形

曲線は鋸歯状の様相を呈する。 一方、 水性高分子一イソ

シアネート系樹脂接着剤の破壊はやや延性的挙動を示す。

このように接着系の破壊荷重がたとえ同じであっても、

破壊開始時点までのエネルギー吸収量や、最終的な破壊

に至るまでのプロセスは異なることがある。 実際の使用

条件下では応力が集中しやすい端部や接合部などの領域

に於いて接着層の開口を伴いながら破壊が進むと考えら

れ'る。 そのためフェノール・ レソ

接着剤に見られる脆性的な破壊挙動は好ましくな Lい、、。

これまで、 フェノール樹脂やレソールシノール樹脂をポ

リビニルアルコールなどの熱可塑性樹脂で変性すると破

壊靭性を効率良く改良できることが報告の目的されてい

る。 変性方法は、 主にポリビニルアルコールを混合する

タイミングによって二つに区分される。 すなわちポリビ

ニルアルコールを反応過程で混入するか、 あるいは充填

剤のように接着作業直前に混合するかである。 後者の場

合、 ポリビニルアルコールが主剤中に分散した状態で存
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Table 1 . Test conditions. 

Tests Test procedures 

1 Normal test 58% RH 3weeks 

n Cold water soaking/dry test 58% RH 3weeks→200C cold water 6hrs→400C 18hrs dry →air dry 

m Cold water soaking/dry test 58% RH 3weeks→200C cold water 24hrs→600C 24hrs dry →air dry 

N Hot water soaking/dry test 58% R H 3weeks→600C hot water 3hrs→600C 3hrs dry →air dry 

V Boil and dry test 58% R H 3weeks→boiling water 5hrs→200C cold water 1hr→600C 20hrs dry 

→air dry 

VI Boil and dry cy cle test 58% R H 3weeks→boiling water 4hrs→600C 20hrs dry →boiling water 4hrs 

→600C 2hrs dry→air dry 
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Fig.1 Sample geometry of doble-cantilever beam. 

在しているため接着耐水性に不安が残る 。 しかし接着耐

水性に関しては検討されていない 。

そこで本研究では、ポリビニルアルコール添加のフェ

ノール ・ レゾルシノール共縮合樹脂接着剤の接着耐水性

について、耐水性試験におけるモードI破壊靭性値の変

動から検討した。

2 実

2. 1. 試験片の作製

験

被着体としてカラマツ材を用いた。 気乾比重 0.56�

0. 63、平均年輪幅1.6mm 、晩材率30%程度であった。

試験 体の形状はFig.1 のごとくで、板目面の融維方向が

荷重に対してconvergmgになる ように組み合わせ、柾

目接着とした。 接着層は荷重点から 50mm �140mm

の聞で、塗布量は250 g/m2とした。 被着体の両端にテ

フロンシートを挿入し一定の接着層厚さを得た。 圧締圧

10 kgf/cm3、室温で24 hr硬化させた。

2.2. 接 着 剤

以下に使用した接着剤を示す。

PRF:市販のフェノール ・ レゾルシノール共縮合樹脂

接着剤をそのまま用いた。 硬化剤にパラホルムアルデ

ヒドを15部、ヤシ殻を主体とした増量剤を10部添加

しfこ。
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Fig.2 Effect of amount added PVA on Fracture 
toughness (G氾) and wood failure (WF) of 
phenol-resorcinol formaldehvde resin 
adhesive bonds. 

生

PRF . PV A : PRF (増量剤未添加) に対して 15%の

PV A (D.P = 2，000) 水溶液を添加した。 たとえば

PRFに対してPVAを7. 5部(固形分) 添加したもの

をPRF'PVA75のように記す。

PRF'PVA・1 : 15%のPVA (D.P = 1，500)水溶液をイ

ソシアネート(トルエン で 75%に希釈)溶液で強化

(20部添加)し、これをPRF(増量剤未添加)に対し

て20部添加した。

2.3. 接 着試 験

DCB ( 2重片持ち梁) を一条件につき10個作製し、

引張速度 5mm /m inで荷重一開口変位曲線を記録した。

破壊靭性G1Cは佐々木5) らの考案した式を用いて算出し

た。 定数は高谷6)らの報告を参考にした。 各耐水性試験

の条件 をTable.1に示す。

3 結 果

3. 1. PRF・PVA接着剤のG1C

既報4)ではあるがFig.2にPRF'PVA接着剤のPVA
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Fig.3 Fracture toughness (Gほ) and wood failure 
�WF) .of DCB .bonded with pheñõl�r�sö;�inol 
formaldehyde/PVA (0 pa同s).
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Fig. 4 F:�a.c_�ure toughness (G，c) and wood failure 
�WF) of DCB .bonded with pheñõl�r�sö;�inol 
formaldehyde/PVA (2.5 pa内s). 
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Fig. 5 F:��.c_�ure_ t_oughness (G，c) and wood failure 

�WF) of DCB bonded with pheñõl司resorcinol
formaldehyde/PVA (5 pa同s). 

の部数に対する破壊靭性Grc(0)と木破率(・)の変

化を再掲した 。 GrcはPVA7.5部で最大値0.393KJ/m' 

に達する。 そこからさらにPVAの部数を増加すると

Grcは緩やかに減少し、 PVA30部で0.345KJ/m'とな
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Fig. 6 F:ra.c_�ure toughness (G，c) and wood failure 
�WF) of DCB bonded with pheñõl�r�sö;�inol 
formaldehyde/PVA (7.5 pa内s). 
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Fig. 7 F:rac_�ure toughness (G，c) and wood failure 
�WF) of DCB bonded with pheñõl刊sorcinol
formaldehyde/PVA (10 parts) 

る。 このようにPRF接着剤に対して少量の PVAの添

加はGrcを効率良く改良する。

3.2. PRF・PVA接着剤の耐水性試験
Fig.3- Fig.7にPVAを0 -10部の範囲で、添加した接

着剤のTable.1 に示す各処理に対するGrc(0)と木破

率(・)を示す。 Fig.3 はPRF'PVAo接着剤の場合で、

GrcはIの処理で0.353KJ/m'、 耐水処理では0.312-

0.345 KJ/m'である。 Fig.4 はPRF'PVA'.5接着剤の場

合で、 GrcはIの処理で0.303KJ/m'、 耐水処理では

0.299-0.316 KJ/m'である。 Fig.5 はPRF'PVA5接着

剤の場合で、 GrcはIの処理で0.357KJ/m'、 耐水処理

では0.314-0.337KJ / m'である。 Fig.6 はPRF・PV

A75接着剤の場合で、 GrcはIの処理で0.393KJ/m'、

耐水処理では0.346-0.381KJ / m'である。 Fig.7は

PRF・PVAlQ接着剤の場合で、 GrcはIの処理で0.381

KJ/m'、 耐水処理では0.315-0.364KJ/m'である。 い

ずれの接着剤においても各処理に対してGrcの変化が少



110 

0.8 

506 

u 

O日4

山梨県森林総合研究所研究報告 NO.25 (2006) 

PRF.PVA1S 

OGrc 
・WF

10日

日2
0

・
i人〉4・

1nz・
.丙Yl

ー人〉l.

人Y

・

，-.. 
R Eト

、_，

5日
þ..， 

E$: 

。 日
1 II m 町 V \江

Fig.8 Fracture toughness (G犯)and wood failure 
(WF) of DCB bonded with phenol-resorcinol 
formaldehyde/PVA (15 parts) 
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Fig.9 Fracture toughness (G，c) and wood failure 
(WF) of DCB bonded with phenol-resorcinol 
formaldehvde/PV A (20 pa門s). 
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Fig. 10 Fracture toughness (G，c) and wood failure 
(WF) of DCB bonded with phenol-resorcinol 
formaldehyde/PVA (30 pa同s). 

なく、処理 Iに対して有意な差を生じなし、。

Fig.8にPVAを15部添加した接着剤のTable.1に示

す各処理に対するG1C (0)と木破率(・)を示す。 I

の処理に対してV、 VIの処理で G1Cの聞に有意な差
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(WF) of DCB bonded with phenol-resorcinol 
formaldehyde resin adhesive. 

(P<0.05)が認められ、VIの処理で最小の0.293 KJ/m2 

と なる 。 Fig.9に PVAを20部添加 し た 接 着 剤 の

Table.1に示す各処理に対するGIC (0)と木破率(・)

を 示 す 。 1の 処 理 に 対 し て羽 の 処理で 有 意 な 差

(P<0.05)が認められ、 GICは最小の0.291 KJ/m2とな

る。 Fig.10にPVAを30部添加した接着剤のTable.1

に示す各処理に対するG1C (0)と木破率(・)を示す。

I の処理に対してV、羽の処理で有意な差 (P<0.05)が

認められ、GICはVIの処理で最小の0.270 KJ/m2となり、

I の処理 と比べて20%以上の減少である。

3.3. PRF接着剤の耐水性試験

Fig.l1にPRF接着剤のTable.1に示す各処理に対す

るG1C (0)と木破率(.)を示す。 通常、 この接着剤

の配合のように充填剤を含んだ形で集成材に使用される。

G1CはIで0.388 KJ/mにまた 各処理に対しでも0.349-

0.381 KJ/m2が得られ、処理による変動は 比較的少 ない。

しかし羽の処理では有意差 が認められる(P<0.05)。
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Fig. 12 Fracture toughness (Gむ)and wood failure 
(WF) of DCB bonded with phenol-resorcinol 
formaldehyde/PVA/Isocyanate 
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Fig. 13 Fracture load (P) of DCB bonded with various adhesives in test 1， V， VI. 

3.4. PRF・PVA・l接着剤の耐水性試験

Fig .12にPRF・PVA・I接着剤のTable.1 に示す各処

理に対するGrc(0) と木破率 (・) を示す。GrcはIの

処理で0.319 KJ/m'であり、 先のPRF'PVA接着剤や

PRF接着剤のそれと比べても10%ほど低い。Iに対し

て有意な差が認められる処理は無く、 各処理に対して安

定なGrcを示す。

4 考 察

PRF'PVA・I接着剤の破壊靭性試験において、 荷重

が限界に達した以降の荷重一変形曲線の形状は、PVA

を含まぬ時に鋭利であったのが、15部以上で鈍化する。

また、PVAが15部以上の接着剤において、GrcがIの

処理に対して有意な差を生ず、る処理が出現する。PRF.

PVA・I接着剤のGrcはいずれの部数においても変動が

大きいこと、 また各部数聞をさらに細分化した上で調べ

てみる必要もあるが、 今回の実験結果からPRF・PVA

接着剤の特性は、PVAがおよそ15部前後で変化する

と言える。そこで便宜上、Fig.2に示したようにPVA

の部数によって15部以下をステージA、15部以上をス

テージBに区分した。 ステージBに属するPRF・PV

Arh PRF・PVA，o� PRF，PVA30接着剤においては、 I

のGrcに対してV、 羽の処理で有意差を生ずる。Fig.13

にI、 v、 羽の処理について各接着剤の限界荷重を示す。

図の(a)はステージBの場合で、 図の(b)はステージA

のうちPVAがO部、7.5部の接着剤、PRF接着剤及び

PRF・PVA・I接着剤の場合である。(a)夕、、ループではI

に対してV、 羽の処理でPが大きく減少している。耐

水処理によって被着体の膨潤・収縮率に比例する応力が

接着層に発生する。ここで処理中の R方向の最大膨潤

率は、 V及びVIの処理で約2.6%であり、 その他の処理

の0.7%-1.7%に比べて大きし、。このことからGrcやP

の減少は被着材のみで、なく接着層の変化の影響を受けて

いると考えられる。またV及び、VIの処理中の最大含水率

は60%-80%にも達する。PVAは吸湿性に富むため、

PVAの部数が多くなると接着層の軟化の影響が顕著に

なってくると考えられる。一方、 (b)グループではVの

処理でPが減少するもののGrcに有意差を生じるほどで

はなし、。接着層の変化は比較的少ないと考えられる。こ

のグループでは変形量の増加がPの減少を相殺してい

るのかもしれない。

PRF・PVA'I接着剤はVの処理でもPがほとんど減

少しなL、。イソシアネートによる補強効果は明白であるo

PVAとイソシアネートが反応し架橋構造を形成するこ

とで、接着層が耐水化され、 また、 接着層の凝集力が増大

して被着体界面付近の結合が強化されたと考えられる。

この構成による接着剤では、 混合比などを上手に選択す

れば、PVAによるGrcの増加とイソシアネートによる

耐水性の強化が期待できる。

5 結 告号
広司

フェノール ・ レソールシノール共縮合樹脂接着剤を少量

のポリビニールアルコールで変性すると、 耐水性に影響
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することなくGrcが改良できることが分かった。

しかしポリビニールアルコールを15部以上含む接着

剤においては、 ポリビニールアルコールの軟化の影響が

認められ、 Grcは処理後の乾燥でも回復し ない。 そのた

め湿潤状態の試片で測定した場合、 ポリビニールアルコー

ルの軟化および木材の剛性低下の相互作用がGrcの大き

さに影響を与えることが予想される。 今後は、 Grcの変

化を湿潤状態の試片でも検討する必要がある。 また、 イ

ソシアネートを含む接着剤での補強が必要である。
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