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研究成果の概要（和文）：高分子材の使途を飛躍的に拡大するために不可欠な高分子材の強度の適切な評価をめ
ざし，未解決の負荷方向急変時に見られる変形抵抗の特異な変化を表現可能な物理化学的に許容できる新たな応
答モデルを構築した．これは，分子鎖方向と垂直方向の配向硬化の差によってもたらされる変形速度履歴依存性
挙動としてモデル化している．研究者らが提案した非アッフィン分子鎖網目モデルとひずみ速度依存性を表現す
るダッシュポッドから構成される一般化モデルのランジャバンスプリングの弾性応答に変形速度履歴依存性を導
入し一般化している．速度形式の構成式を有限要素法ならびに均質化法に導入し，複雑な問題の数値シミュレー
ションを可能としている．

研究成果の概要（英文）：Here, we restrict our attention to the generalization of our strain rate 
dependent nonaffine molecular chain network theory to overcome the problems associated with the 
immediately after the change of deformation history. We introduce the effect of the delay of 
deformation surrounding chains on the elasticity modulus, which depends on the current chain stretch
 and curvature of the strain trajectory immediately after the change of the direction of 
deformation. The potential of the proposed constitutive equations was examined against the 
predictability of experimentally obtained deformation immediately after the change of strain rate 
direction. The finite element homogenization method with rate type expression of proposed 
constitutive equation has a capability of prediction of the cyclic deformation behaviors of particle
 filled rubbers under changes of volume fractions, distribution patterns and size heterogeneity of 
particles, without additional parameters.

研究分野： 計算固体力学

キーワード： 分子鎖網目理論　拡張８鎖モデル　ひずみ速度温度依存性構成式　変形速度急変時応答　弾性定数増幅
ファクター　有限要素法　均質化法
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１． 研究開始当初の背景 

(1) 高分子材にマクロな変形を加えると，高分子

鎖は周りの高分子鎖と相互干渉して様々な高

分子材特有の変形応答を呈する．このような

高分子材の応答を表現するために，高分子材

を構成している個々の分子鎖の応答まで遡り，

それをスケールアップして表現可能なアッフ

ィン分子鎖網

目理論 1)と絡

み点の変化を

許容する非ア

ッフィン分子

鎖網目理論 2)

が提案され広範に使われている．しかしなが

ら，実験による繰り返し変形を受ける高分子

材の応力とひずみ関係が示す著しいひずみ・

ひずみ速度履歴(ヒステリシス)は，現象論的な

構成式による取り扱い 3)では，物理化学的に発

生する矛盾を克服できない． 

 

(2) 高分子材の複雑な履歴現象の評価を行うため

に，申請者らが個別に推進してきた非アッフ

ィン分子鎖網目モデル 2)を高度化して物理化

学的に受容可能なモデルの構築が必要不可欠

である．ついで，分子動力学 4)，結晶性高分子

材の評価 5)，均質化法による評価 6)などの研究

を統合・高度化することによって，当該研究

期間内に申請研究課題について研究成果を上

げることが可能と判断をするに至った． 

 

2. 研究の目的  

(1) 高分子材特有の変形応答評価に対して提案さ

れてきた非アッフィン分子鎖網目モデル、ひず

み速度依存性モデル、変形や温度変化に伴う物

理化学的分子鎖網目の変化を導入したモデル等

の一般化による解決策の提示の可能性と問題点

について詳細に検討する。 

 

(2)高分子鎖の周りの分子鎖との相互作用の下での

履歴現象を表現可能な新たなモデルを，申請者

らが提案した Eq.(1)中の非アッフィン分子鎖網

目モデルを非可逆応答が表現可能な形式に高度

化することにより構築する．  

 

(3)未充填，各種粒子充填高分子材の非可逆変形に

加えて微視組織の形態に依存した変形応答の評

価を可能とする手法を提案する．ついで，力学

特性の変化に及ぼす充填粒子の体積含有率と分

布形態，結合剤の影響を評価可能な力学モデル

を構築する．提案した構成式を部分結晶性高分

子材の非晶相に適用することによって，結晶性

高分子材の応答評価への適用も図る． 

 

3. 研究の方法 

(1)高分子材料の変形過程における結合力の弱い物理

架橋点の消滅に加えて最近の実験事実を反映させ

た初期の段階における化学架橋点の消滅 7)を考慮

した非アフィン分子鎖網目モデルを構築し，提案

した構成式を充填ゴムの評価に用いる． 

 

(2)負荷方向の急変時発生する大きな応力変化とそれ

が変形の進行とともに緩和されていく実験事実に

注目し、この現象を，変形方向が急変するとゴム

内部の分子鎖に対する周囲の分子鎖からの拘束が

強くなり，変形方向急変直後に，小さい変形量で

大きな応力の変化をもたらすと考える．このよう

な現象を分子鎖の剛性の一時的な変化として捉え

ることにより式(1)を一般化した表現を試みる． 

 

(3)(2)による結果を構成式の形式にて表し、複雑な 3D

変形の評価を行うために、有限要素法や有限要素

均質化法に導入し、シミュレーションによる解析

の手法を提供する。 

 

(4)構成式によるシミュレーション結果と実験結果を

適切に評価することにより提案した構成式の妥当

性を検証する．  

 

(5)(3)において構築した非晶相の構成式を結晶性高

分子材のマルチスケールモデル 5)の非晶相に適用

し，強度材としての工業的利用が期待される結晶

性高分子材の構成式の高度化を図る． 
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4. 研究成果  

(1) ダンパーの変形抵抗を急変させた場合に得られ

る真応力-ストレッチ関係から，実験で見られる

ような、変形方向急変直後の大きな応力の変化は

見られないことが明らかになった。 

 

(2) 3.(1)を踏まえて、物理架橋点の解消と、化学架橋

点の解消が同時に進行するものと考え，両架橋点

の解消を重みをつけて表現した構成式て得られ

た公称応力とストレッチの関係から，変形方向が

急変直後に、応力の急降下は見られなかったので，

変形経路急変時に見られる応力の急変とそれに

伴うヒステリシスの発現については、他に要因を

追求すべきことが示唆される。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(3) ゴムの負荷方向の急変時発生する大きな応力変

化とそれが変形の進行とともに緩和されていく

実験事実に着目し、この現象を，変形方向が急変

するとゴム内部の分子鎖に対する周囲の分子鎖

からの拘束が強くなり，変形方向急変直後小さい

変形量で大きな応力の変化をもたらすと考える．

ここでは，このような現象を分子鎖の剛性の一時

的な変化として捉えることにより表現する．これ

は，構成式(1)の弾性係数 C
Rが，負荷方向急変直

後においては変形に追従しきれず大きな抵抗を

呈し，変形の進行とともに負荷時の変形に伴う各

種組織の変化に基づく応答に対応した値(負荷方

向急変時の値)に収斂すると考える．これは、物

理化学的に受け入れやすい説明であろうと考え

る．そこで，式(1)のゴムの弾性剛性 C
Rをゴム内

に発生する微視組織の変化に依存する部分 C
RS

と負荷履歴急変による部分 C
RH

=C
RSξによって

表す．実験結果に対応して変形とともにその割合 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

が変化する．負荷方向急変後の変形量に依存した

量 ξ を定義して弾性剛性を次式により表す． 

C
R
=C

RS
+C

RH
=C

RS
(1+ξ)   (2) 

ξ が零になった時点で負荷方向急変直前の剛性

が回復するものと考える．式(1)に示す粘弾性ゴ

ムモデルを用いて剛性の急変を再現できるよう

に ξ を決める．Fig.1 にξの具体形を示す。この

形状を規定する 3 つのパラメ-タ、α、β、γに

よりξの形式が決まる。これに対応して C
Rを導

入すると、Fig.2 に示す応力-ストレッチ関係が得

られる。Fig.1 ξ=0 の場合通常のゴム材の応答を

表す．λmまで変形させたのちの応力低下は ξ の

関数形に依存し，負荷方向急変時の応力低下はξ

の形式によって一部表現できている．さらに，分

子鎖の初期分布に不均一性が存在する場合，剛性

の急変の影響が拡大することも確認している．

Fig.3 はひずみ速度依存性応答を示しており、ひ

ずみ速度が上昇すると残留ひずみの増加がみら

れる。このような現象は，単純な負荷状態でない

場合にも発生しているはずであり，その検証は，

構成式の同定に用いたとは異なる変形に対して

 
Fig.1 

 

 
Fig.2 ξ，真応力と Stretch 関係

（α=0.1，γ=0.05，β=1） 
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評価する必要がある． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(4) 一般的な変形に対して、Fig.4 に示すように，負

荷方向急変時を基準にしてその前後のひずみ速

度方向変化角度θの変化に依存して、ξの大きさ

を変化させることによって対応した構成式を定

式化している。これは、塑性力学における尖り点

を有する降伏曲面を用いた塑性ひずみ速度の構

成式において、尖り点の中心方向からのひずみ速

度の相対角に依存して塑性ひずみ速度の大きさ

が決定されることと相通ずるところがある。相対

角が限度以下の場合完全に塑性、相対角が徐々に

増加するに伴って弾性ひずみ速度が占める割合

が大きくなる。提案したモデルも、ひずみ速度方

向の変化によってξの大きさを変化させる。これ

は一種のひずみ速度履歴依存性とも言えよう。こ

の様にして一般 3D 変形に対してξを決定でき、

速度形式構成式に式(2)のC
Rを導入することによ

り任意の変形に対して適用可能となる。 

 

(5)(4)に示した構成式を用いたシミュレーションに

よって得られた結果と実験結果を比較すること

により，提案した構成式による変形方向急変後の

応答の再現性の改善が確認された． 

 

(6)構築した非晶相の構成式を結晶性高分子材のマ

ルチスケールモデルの非晶相に適用し，強度材と

しての工業的利用が期待される結晶性高分子材

の構成式の高度化を図った． 
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