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МОДЕЛИРОВАНИЕ ПРОЦЕССА ВОЗНИКНОВЕНИЯ ТЯЖЕЙ  

В ЭЛАСТОМЕРНЫХ КОМПОЗИТАХ 
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АННОТАЦИЯ 
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Опубликована: 28 июня 2019 г. 

 Наполнение каучуков активными наполнителями существенно улучшает их прочност-
ные и деформационные свойства. Одно из возможных объяснений этого явления представ-
лено в данной статье. В основе его лежит известный факт, что при больших деформациях 
наполненного эластомера связующее в зазорах между близко расположенными частицами 
наполнителя находится в напряженно-деформированном состоянии, близком  
к одноосному растяжению. При этом большая часть полимерных цепей оказывается ориен-
тированной вдоль оси, связывающей центры включений. В работе высказано предположе-
ние, что прочность матрицы в таком состоянии (за счет ориентации) должна быть более 
высокой по сравнению с другими возможными состояниями с той же самой интенсивностью 
деформаций. Для учета этого эффекта был разработан соответствующий прочностной кри-
терий.  

В работе представлены результаты компьютерного моделирования особенностей раз-
рушения эластомерного связующего около двух абсолютно твердых сферических включе-
ний. Для описания свойств эластомерной матрицы использована модель несжимаемого ги-
перупругого материала, свойства которого заданы неогуковым потенциалом.  
В рамках компьютерных экспериментов показано, что при деформировании такой системы 
разрывы связующего должны появляться не в зазоре между частицами наполнителя, а на 
некотором от него удалении. Упругая связь между включениями сохранится. Между части-
цами образуется полимерный тяж (полимерное волокно), способный выдерживать более 
высокие растягивающие нагрузки.  

Известно, что около частиц наполнителя могут формироваться слои с другими физико-
механическими свойствами. Для оценки возможного влияния таких слоев получены реше-
ния задач, в которых матрица в зазорах между частицами наполнителя имеет более высо-
кий модуль. Установлено, что этот фактор практически не сказывается на процессе возник-
новения и формирования тяжей. 
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 Filling of rubbers with active fillers significantly improves their strength and deformation prop-
erties. One of the possible explanations of this phenomenon is presented in this article. It is based 
on a well-known fact that for large deformations of the elastomer binder filled in the gaps between 
neighboring filler particles is in the stress-strain state close to uniaxial tension. In this case, most 
of the polymer chains are oriented along the axis connecting the centers of inclusions. The paper 
suggests that the strength of the matrix in such a state (due to orientation) should be higher in 
comparison with other possible states with the same strain intensity. An dequate strength criterion 
was developed to account for this effect.  

The results of simulating the elastomeric binder destruction around two absolutely solid spher-
ical inclusions are presented. A model of an incompressible hyperelastic material whose properties 
are given by a neo-Hookean potential was used to describe the properties of an elastomeric matrix. 
In the framework of computer experiments it was shown that when the system is deformed, the 
binder breaks should appear not in the gap between the filler particles, but at some distance from 
it. The elastic bond between the inclusions remains. A polymeric fiber (nanostrand) is formed be-
tween the inclusions, capable of withstanding higher tensile loads.  

It is known that layers with other physical-mechanical properties can be formed near the filler 
particles. Solutions are obtained for the problems in which the matrix in the gaps between the filler 
particles has a higher modulus to evaluate the possible influence of such layers. It is that this factor 
has virtually no effect on the emergence and formation of strands. 
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Введение 

 

С начала XX века известно, что наполнение каучуков 

(эластомерных материалов) техническим углеродом (20–

30 % по объему) существенно улучшает многие их экс-

плуатационные свойства: повышает жесткость, увеличи-

вает разрывные усилия в 5–15 раз, а предельные дефор-

мации в 2–4 раза. В настоящее время продолжают интен-

сивно проводиться исследования механических свойств 

эластомерных нанокомпозитов в зависимости от вида 

наполнителя, его концентрации и технологии изготовле-

ния. Примером могут служить работы, связанные с изу-

чением свойств эластомеров, заполненных такими 

наполнителями, как сажа, углеродные нанотрубки, 

наноалмазы, различные минеральные частицы (монтмо-

риллонит, палыгорскит, шунгит и т.д.) [1–8]. Одновре-

менно с экспериментальными ведутся и теоретические 

исследованиями по структурному моделированию фи-

зико-механических свойств материалов с учетом особен-

ностей внутреннего строения и процессов на микро- и 

наноуровне [9–15] и др. 

Важной особенностью эластомерных композитов яв-

ляется изменение их свойств в результате предваритель-

ного деформирования (эффект Маллинза) [16–20]. Этот 

эффект может оказывать значительное влияние на пове-

дение изделий из наполненного эластомера [21]. На се-

годняшний день эффект Маллинза является объектом 

интенсивного теоретического и экспериментального 

изучения. В литературе до сих пор нет единого устояв-

шегося мнения о его природе. Чаще всего этот эффект 

связывают с развитием поврежденности материала. 

Однако, несмотря на несомненный прогресс в анализе 

возможных механизмов формирования свойств нанона-

полненных эластомеров, еще остается ряд до сих пор не-

решенных вопросов. Объяснить повышение прочности и 

появление анизотропных свойств после первого деформи-

рования можно существованием микро- и нановолокон 

(тяжей). Наличие таких образований подтверждается экс-

периментально [22–27]. В работе [28] на основе экспери-

ментальных исследований структуры наполненных тех-

ническим углеродом резин (использовалась электронная 

микротомография) и компьютерного моделирования по-

казано, что при макродеформациях до 15 % микродефор-

мации матрицы в зонах между агломератами частиц сажи 

могут достигать 100 и более процентов. Исследования 

наноструктуры наполненных каучуков в растянутом 

(вплоть до предразрывного) состоянии методами атомно-

силовой микроскопии [29, 30] подтвердили наличие таких 

образований. Томограммы микроструктуры резины (элек-

тронная микроскопия), полученные в работе [31], также 

показывают и тяжи, и соединяемые ими агрегаты из саже-

вых частиц.  

В данной работе рассматривается одна из возмож-

ных гипотез, объясняющая эффект повышения прочно-

сти наполненного эластомера. 

 

1. Критерий возникновения микроповреждений 

в наполненных эластомерах  
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Целью исследования является проведение вычисли-

тельного эксперимента, с помощью которого анализиру-

ется разумность гипотезы, что в зазорах между близко-

расположенными частицами наполнителя эластомерная 

матрица при деформировании материала способна вы-

держивать очень высокие нагрузки. Происходить это мо-

жет по следующей причине. В ненагруженном состоянии 

полимерные цепи свернуты в клубки. При растяжении 

материала в одном направлении полимерные цепи разво-

рачиваются и ориентируются вдоль оси действующей 

нагрузки. Возникает состояние эластомерного матери-

ала, в котором произошла ориентация большинства це-

пей в одном направлении. В случае частично кристалли-

зующегося полимера в таких областях будут возникать 

кристаллиты (зоны повышенной жесткости с упорядо-

ченно уложенными молекулярными цепочками, в кото-

рых межмолекулярные силы связывают их в жесткое об-

разование). Если же полимер рассматривается как некри-

сталлизующийся эластомер, то жестких 

надмолекулярных образований в нем не возникает. Тем 

не менее есть все основания считать, что преимуще-

ственная ориентация полимерных цепей вдоль одной об-

щей оси дает эластомерной матрице способность выдер-

живать более высокую нагрузку в направлении ориента-

ции, чем в других нагруженных состояниях с той же 

самой интенсивностью деформаций.  

Для того чтобы количественно определять момент 

появления повреждения в эластомерном композите 

с учетом этого фактора, необходим соответствующий 

прочностной критерий. Мы предлагаем использовать но-

вый критерий прочности в виде следующего условия: в 

рассматриваемой точке материала не может произойти 

разрушение, если выполняется неравенство 

 1 2 3, ,f      

 
3

2 31 2

1 2 3 1

3 ln ln ln 1,i

i

p



  
        

   
  (1) 

где λi – кратность удлинений; p – среднее напряжение 

(первый инвариант тензора напряжений Коши, деленный 

на 3).  

Деформационный критерий прочности содержит две 

безразмерные α, β и одну размерную γ константы, опре-

деляющие прочностные свойства материала. Их значе-

ния можно подобрать из экспериментов. Первое слагае-

мое дает ненулевой вклад в критерий (1) при любом де-

формированном состоянии материала. Второе слагаемое 

при одноосном растяжении материала равно нулю. При 

других видах напряженно-деформированного состояния 

оно дает дополнительный положительный вклад в функ-

цию f. При этом добавка может быть весьма значитель-

ной, если значение параметра β достаточно велико. Тре-

тье слагаемое учитывает тот факт, что при всестороннем 

сжатии материала повреждениям появиться значительно 

труднее.  

На рис. 1 представлена карта распределения значе-

ний f(λ1,λ2,λ3) для несжимаемой среды (то есть случай, 

когда λ3 = (λ1λ2)–1 однозначно определяется через λ1 и λ2). 

Область, где выполняется условие f(λ1,λ2,λ3) < 1 (разру-

шение невозможно), показана серым цветом. Зоны, где 

f(λ1,λ2,λ3) > 1 (разрушение должно произойти), заштри-

хованы (рис. 1, a). Три сплошные линии на рисунке со-

ответствуют одноосному растяжению по каждой из глав-

ных осей. Карта построена для следующих значений кон-

стант: α = 0,25; β = 0,05; g  = 0, которые были 

использованы в дальнейшем для вычислительного моде-

лирования. Из анализа этой карты видно, что при одно-

осном растяжении материала можно его деформировать 

до очень больших значений. В других видах напря-

женно-деформированного состояния разрушение 

начнется при существенно меньших деформациях.  

Главная особенность предлагаемого критерия со-

стоит в том, что при одноосном растяжении значение 

функции f минимально по сравнению с другими видами 

напряженно-деформированного состояния (рис. 1, б) при 

одних и тех же значениях инварианта тензора деформа-

ции 2 2 2

1 2 3I          и величине среднего напряжения 

p.  

Наиболее важным в механике композиционных ма-

териалов является анализ парного взаимодействия близ-

корасположенных включений (рис. 2) [32, 33]. Целью 

вычислительного эксперимента является определение 

условия появления повреждений около пары включений, 

нагруженных силами, приложенными к центрам частиц 

и действующими в противоположных направлениях 

вдоль оси, соединяющей центры частиц. 

В рассматриваемой задаче использованы следующие 

геометрические соотношения. Вычисления осуществ-

лены для цилиндрической ячейки, в которой размеща-

лась пара жестких сфер радиусом R. Включения распо-

лагались на оси симметрии на расстоянии δ0 друг от 

друга. Высота цилиндра и диаметр цилиндрической 

ячейки задавались равными 15R. Таким образом, обеспе-

чивалось условие отсутствия влияния удаленных границ 

на напряженно-деформированное состояние вокруг дан-

ной пары. Внешние границы структурной ячейки счита-

лись свободными от напряжений. Нагружение системы 

производили за счет раздвигания сфер вдоль межцентро-

вой оси на заданное расстояние δ. В качестве меры, ха-

рактеризующей макроскопические деформации при пар-

ном взаимодействии включений, использована величина 

λ = (δ+2R) / (δ0+2R).  

Все приводимые в данной работе расчеты показаны 

для случая, когда начальный зазор между частицами δ0 

равнялся 0,4R. Выбор этого значения был сделан из тех 

соображений, что на данном расстоянии градиенты 

напряжений в зазоре еще не столь велики, чтобы созда-

вать технические сложности при решении задачи, и в то 

же время «взаимное влияние» между частицами уже 

вполне достаточно для наших целей (моделирование 
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процесса возникновения микротяжей) [34]. При умень-

шении величины зазора, при одинаковом растяжении 

центров включений, значительно увеличиваются дефор-

мации в зазоре. Это означает, что в таком материале тяжи 

начнут формироваться раньше. 

   

a        б 

Рис. 1. Значение критерия f: a – иллюстрация карты состояний, в которых не появляются повреждения (область, закрашенная  

серым цветом), и состояний, где должны возникнуть микроразрывы (заштрихованные области); б – поле распределения значений  

                         параметра f. Сплошные линии соответствуют условию одноосного растяжения материала 

Fig. 1. The value of the criterion f; a – a map illustrating the states where no damages (shown in grey) occur and the states where microdamages should 

happen (shaded areas); b – Fields of distribution of parameter f values. Solid curves correspond to uniaxial tensile loading conditions 

 

Рис. 2. Расчетная схема задачи о двух жестких с 

ферических включениях в нелинейно-упругой матрице 

Fig. 2. Calculation scheme of the problem of two rigid  

spherical inclusions in a nonlinear elastic matrix 

Предполагалось, что адгезионная прочность кон-

такта между дисперсной фазой и континуумом намного 

превышает прочность матрицы (отслоения исключены), 

то есть на границах «матрица – включение» задавалось 

условие полной адгезии. Жесткость частиц наполнителя 

в упрочняемых эластомерных композитах, как правило, 

намного выше, чем у матрицы. Поэтому упругий модуль 

сферических включений Ep задавали равным 104Em, то 

есть включения при расчетах были практически неде-

формируемыми и неразрушаемыми. Повреждения могли 

возникать только в эластомере. Матрицу считали несжи-

маемой нелинейно-упругой средой. Ее механические 

свойства описывали с помощью потенциала Неогука:  

  2 2 2

1 2 3+ + 3
6

mE
w      . (2) 

Краевую нелинейно-упругую задачу решали мето-

дом конечных элементов в осесимметричной поста-

новке.  

 

2. Результаты вычислительного  

моделирования 

 

Решение вышеописанной краевой задачи с примене-

нием часто употребляемых прочностных критериев (раз-

рушение при превышении предельных значений таких 

инвариантов напряженно-деформированного состояния, 

как максимальные интенсивности напряжений или де-

формаций, главные напряжения или деформации, гидро-

статические напряжения) показало, что во всех этих слу-

чаях разрыв связующего должен происходить в зазоре 

между включениями, то есть никаких тяжей там по-

явиться не может.  

Иная картина наблюдается при использовании но-

вого критерия. Компьютерное моделирование процесса 

развития локального повреждения производилось следу-

ющим образом. В процессе пошагового нагружения ци-

линдрической ячейки для каждого конечного элемента 

рассчитывалось значение f(λ1, λ2, λ3), и в случае f > 1 его 

модуль уменьшался до близкого к нулю значения. Тем 

самым имитировалось «разрушение» этого элемента. 

Расчеты показали, что первоначальные разрывы мат-

рицы происходят не в зазоре, а на некотором удалении 

от него. При этом дальнейший рост возникших повре-

ждений при увеличении растягивающей внешней 
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нагрузки также не затрагивает центральную часть зазора. 

Вокруг него образуется «полая» кольцевая область.  

На рис. 3 приведены изолинии значений параметра f, 

соответствующие следующим моментам формирования 

нанотяжа в материале: при  = 2 пара включений растя-

нута, но повреждений в эластомере еще нет (рис. 3, a); 

при  = 2,17 возникают первичные повреждения в мат-

рице (рис. 3, б); при  = 2,34 идет процесс формирования 

области разрушения в направлении, параллельном линии, 

соединяющей центры включений (рис. 3, в). Если продол-

жить моделирование процесса нагружения, то в итоге 

формируется одноосно растянутый «тяж», соединяющий 

поверхности частиц наполнителя. Вокруг него находится 

область разрушенного связующего. Разрушенные области 

показаны на рис. 3 белым цветом. 

Представленный выше вариант компьютерного ис-

следования не учитывает ряд факторов, которые могут 

играть важную роль при формировании тяжей. На протя-

жении второй половины ХХ века было много высказы-

ваний и косвенных подтверждений особых свойств свя-

зующего около частиц наполнителя. В частности, выска-

зана гипотеза, что свободные радикалы на сколах частиц 

технического углерода вызывают химическую реакцию, 

которая приводит к появлению на поверхности частиц 

слоя «связанного» полимера с повышенной жесткостью 

[35]. В результате химической реакции, идущей от по-

верхности частиц наполнителя, в таких слоях повыша-

ется количество сшивок между полимерными цепями. 

Все это способствует повышению жесткости материала 

матрицы вблизи частиц.  

        

а б в 

Рис. 3. Поля распределения значений параметра f в зазоре между частицами  

(однородная эластомерная матрица): (a)  = 2; (б)  = 2,2; (в)  = 2,4 

Fig. 3. Fields of distribution of parameter f values in the gap between the particles  

(homogeneous elastomeric matrix): (a)  = 2; (b)  = 2.2; (с)  = 2.4 

Для качественной оценки влияния этого фактора на 

процесс локального разрушения были проведены анало-

гичные модельные исследования для случая, когда поли-

мер в зазоре неоднороден по механическим свойствам. 

Неогуковая матрица в зазоре состоит из кольцевых обла-

стей с увеличивающимися по мере приближения к цен-

тру жесткостями. Начальный модуль матрицы на оси 

симметрии в зазоре Eg послойно повышается от Em до 

1,4Em. Расчетная схема представлена на рис. 4.  

 

Рис. 4. Карты распределения начального модуля Юнга  

матрицы в зазоре Eg (Eg увеличивается до 1,4 Em) 

Fig. 4. Maps of distribution of the initial Young's modulus  

of the matrix in the gap Eg (Eg increases to 1.4 Em) 

На рис. 5 приведены изолинии значений параметра f 

для этого случая. Для удобства сравнения результатов 

с вариантом для однородной матрицы (см. рис. 3) пред-

ставлены ситуации для  = 2,0; 2,2 и 2,4. Расчеты пока-

зали, что в этом случае процесс возникновения и роста 

локальной поврежденности протекает практически так 

же, как и для гомогенной матрицы. Толщины образовав-

шихся тяжей также оказались близки, то есть увеличение 

жесткости матрицы в зазоре частиц слабо сказывается на 

формировании тяжей.  

Компьютерные эксперименты показали разумность 

гипотезы об особом характере развития внутренней по-

врежденности в дисперсно наполненных эластомерах. 

Наличие жестких и прочных частиц наполнителя способ-

ствует появлению и формированию нанотяжей в местах 

локальной концентрации микронапряжений (в зазорах 

между включениями). Эти микротяжи принимают на 

себя значительную часть несущей нагрузки материала, 

что препятствует быстрому «прорастанию» макроразры-

вов, как это происходит в чистом эластомере. Именно 
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это обстоятельство может служить одним из самых прав-

доподобных объяснений хорошо известного экспери-

ментального факта, что прочность и предельная дефор-

мативность эластомерных композитов может быть суще-

ственно выше, чем чистой матрицы. 

        

а б в 

Рис. 5. Поля распределения значений параметра f в зазоре между частицами  

(Eg увеличивается до 1,4 Em): (a)  = 2; (б)  = 2,2; (в)  = 2,4 

Fig. 5. Fields of distribution of parameter f values in the gap between the particles  

(Eg is increased to 1.4 Em): (a)  = 2; (b)  = 2,2; (с)  = 2,4 

Выводы 

 

Предложен новый деформационный прочностной 

критерий, который позволяет описать механизм возник-

новения и развития структурной поврежденности в эла-

стомерных нанокомпозитах. В основе его лежит извест-

ный факт, что при больших деформациях дисперсно 

наполненного эластомера связующее в зазорах между 

близко расположенными частицами наполнителя нахо-

дится в напряженно-деформированном состоянии, близ-

ком к одноосному растяжению. При разработке критерия 

использована гипотеза, что при этом происходит пере-

ориентация полимерных молекул, и матрица в зазоре пе-

реходит в одноосно ориентированное состояние. В ре-

зультате материал получает способность выдерживать 

более высокую нагрузку в направлении ориентации, чем 

в других нагруженных состояниях с той же самой интен-

сивностью деформаций.  

Модельные расчеты показали, что такой подход 

позволяет теоретически описать процесс образования 

локальных микроповреждений структуры в виде тя-

жей, соединяющих соседние близкорасположенные 

частицы наполнителя, и окружающих их микроразры-

вов.  

Также была проверена гипотеза о влиянии повышен-

ной жесткости материала матрицы в зазорах между 

включениями на образование микротяжей. Как показали 

расчеты, этот фактор практически не сказывается на про-

цессе их возникновения и формирования.  
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