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記号表

記号 説 明 参照

τ 異方性応 力(3-1)式

η 流体 の粘度(3-1)式

D変 形速度 テ ンソル(3-1)式

▽v速 度勾配 テ ンソル(3-2)式

v速 度 ベ ク トル(3-2)式

x各 座標成分(3-2)式

IIDI)の 第二不 変量(3-3)式

η。 ゼ ロ勇 断粘度(3-3)式

ナ 勇断速度(3-5)式
η、 勇断粘度(3-6)式

刑 第一法線応 力差(3-7)式

N2第 二法線応 力差(3-8)式

k伸 長速度(3-9)式

ηEU一 軸伸 長粘 度(3-10)式

ηEB二 軸伸 長粘度(3-12)式

ηEP平 面伸長粘度(3-14)式

γ 歪(3-15)式

t時 間(3-15)式

σ 応 力(3-15)式り
τ 共 回転時 間微分(3-18)式　
τLosX・er-Convected時 間 微 分(3-19)式　
τ'Upper-Convected時 間微 分(3-20)式

ω 渦 度 テ ン ソル(3-18)式

C;i(〆)Finger歪 み テ ン ソル(3-24)式

C,(〆)Cauchy歪 み テ ン ソ ル(3-26)式

k緩 和 モ ー ド(3-27)式

τk第kモ ー ドの 異 方性 応 力(3-27)式

trτ τ の第 一 不 変 量(3-28)式

IcCの 第 一 不 変 量(3-35)式

ws弾 性 ポ テ ン シ ャル(3-34)式

δ 単 位 テ ン ソル(3-34)式

h(1,;・(、,),1。
,、、'、)ダ ン ピ ン グ関 数(3-37)式

m(t-t')記 憶 関数(3-39)式

Fiレ オ ロジー特性 の値(4-7)式

M実 験値 の数(4-7)式



X物 質定 数 を決 定 す るパ ラ メー タ(4-7)式

Gl貯 蔵 弾 性 率Fig.4-2

G"損 失 弾 性 率Fig.4.2

p等 方性 圧 力(5-2)式

η,参 照 粘 度(5-3)式

IIτ τ の第 二 不 変 量(5-4)式

Φ 有 限 要 素 内 二 次 補 間関 数(5-32)式

π 有 限 要 素 内 一 次 補 間関 数(5-32)式

Ψ 有 限 要 素 内 一 次 ま たは 二 次 補 間 関 数(5-46)式

L未 知 の速 度 勾 配(5-46)式

Q流 量(5-48)式

π 円周 率(5-48)式

F相 対 変形 勾 配 テ ン ソル(5-50)式

t。 最 上流 部(入 口境 界)の 時 間(5-59)式

構 成 方程 式 の物 質定 数

λ 緩 和 時 間

σ 緩 和 弾 性 率

λk第kモ ー ドの緩 和 時 間

G,第kモ ー ドの 緩 和 弾 性 率

α 非 線 形 パ ラ メ ー タ(Gisekus,White-Metzner,K-BKZモ デ ル)

β 非 線 形 パ ラ メ ー タ(Leonov,K-BKZモ デ ル)

θ 非 線 形 パ ラ メ ー タ(K-BKZモ デ ル)

ε 非 線 形 パ ラ メ ー タ(PTTモ デ ル)

ξ 非 線 形 パ ラ メ ー タ(PTTモ デ ル)

ζ 非 線 形 パ ラ メ ー タ(Larsonモ デ ル)

K2非 線形 パ ラ メ ー タ(White-Metznerモ デル)

s非 線形 パ ラ メ ー タ(Leonovモ デ ル)

n1非 線形 パ ラ メ ー タ(Fiegl-Ottinger;K-BKZモ デ ル)

n2非 線形 パ ラ メー タ(Fiegl-Ottinger;K-BKZモ デ ル)

n非 線 形 パ ラ メ ー タ(拡 張PSM;K-BKZモ デ ル)

λcモ デ ル パ ラ メ ー タ(Carreau,Crossモ デ ル)

nモ デ ル パ ラ メ ー タ(Carreau,Crossモ デ ル)
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1.1本 研究 の背景

プラスチ ックつ ま り高分 子材料 は軽量、加工容易性、錆 びないな どの特徴 を持 ち、 テ レビや

冷蔵庫 、洗濯機 な どの家庭 電 気製 品、 家具や建築 材料 な ど金 属 や木 材 に替 わ る材 料 と して多 く

用い られて きた。 また、ポ リ袋 やラ ップ類、発泡 スチロー ル な ど高分 子特有 の製 品開発、そ し

てスポ ー ツシュ ーズやテ ニスラケ ヅ トな ど高 分子材料 を組 み込 む こ とで 製品 の機 能 強化な ど、

高分 子 材料 の用 途 は広 範 囲 に及 んでい る。その一 方で ダイオ キ シン闇 題や リサイ クル問題 が指

摘 され て い るが、 生 分解 性 ブラスチ ヅクの開発や リサイクル運 動の活 発な取 り組 み、そ して さ

らな る高性能 ・高機 能材 料 の開発 な どに よ り高分子材 料 の需要 は衰 え を示 さな い。 これ らプ ラ

スチ ヅク製 品を成 形加 工 す る技術 は射 出成形、押 出成形、 ブ ロー成形 、発泡成形 や圧縮成形 な

どが あ り、 これ ら成形加 工 にお けるほ とん どは溶 融樹脂 を取 り扱 う。 高分子溶融 体 は粘弾性 流

体 に属 し粘性 と弾性 を併 せ持つ特 殊 な流体 で あ るため、 ニュー トン流体 をは じめ とす る粘性 流

体 とは挙 動が異な る。その 代表的 な例 と して、縮 小部 にお け る渦 の発 生 とダ イス ウェル現象 が

ある(Fig.1-1)。 渦の発生 とは流体 が広 い流路 か ら急激 に狭 い流路へ流 れ込む とき縮 小部 にお いて

渦が発 生 す る現象 であ り、 高分子 の熱 劣化 を招 き成形品物性 に大 き く影響 す る。 ダイスウ ェル

現象 とは、流体 を ダイか ら大気 中に押 出 した とき押 出物 の厚 みがダイ の厚 み よ り膨 らむ現象 で

あ り、 押 出成 形 や ブロー 成形 にお いてその寸 法精度 に大 き く関 わ って くるた め、 ダ イの設計 に

おいて困難な問題 とな って いる。

一瓢 …
謹 一 一

(a)vorticityincontructionflow(b)extrudateswell(dieswell)

Fig.1-1Viscoelasticflowbehavior

実 際の工程 にお いて、 これ らの 問題 を解 決 してい るのは蓄積 された ノウハ ウに よるところが

大 き く、 これ は制 御機構 な どを用い た技術 と異 な り熟練 され た経験 が 必要 とな るた め誰で も容

易に解 決で きる もので はな く、成形機 内の変形様 式を予測 し成形 品形 状の安定化 を図るこ とは

困難 を伴 う。 こ れ ら経験 的な予測 手法 とは対 照 的に、 近年 コ ン ピュー タ上で高分 子 挙動 の予 測

を行 い成 形加工、 あるいは その条件設 定 を行 うCAE(コ ン ピュー タ支援工 学)が 開発 され る

ように な って きた 。この技 術の特徴は 、 可視 化 が 困難な領 域 の現象解 明が数値 的 に解 明で きる

ことや材料 の レオロジー特性 や流 動条件 の 因子 を変化 させた解 析が容易 に行 えるた め、成形 条

件 の設 定 や成 形機 の設 計 に対す る指針 が比較 的容 易 に示せ る こ とが挙 げ られ る。 このCAE技

術 はコ ンピュー タ その もの の発展 に伴 い急速 な進 歩 を遂 げて お り、前 述 の射 出成 形 を初 め と し

て様 々 な成形 加 工 の フィール ドに適用 され る まで にな って きた 。 この プ ラスチ ック成 形加工C
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AEで は高分子つま り粘弾性の構成方程式を解く必要があるが、広い変形様式にわたってその

挙動を正確に表現できる構成方程式が未だ確立されていない。そのため、解析によって予測 さ

れたデータの精度は流れ場によっては十分とはいえないのが現状である。現在までに提案され

ている粘弾性の構成方程式はいくつかあるが、それぞれ予測精度が高いあるいは低いと言われ

る変形様式があるため、現段階では対象とする流れ場に合わせ構成方程式を使い分けて用いて

いる。その構成方程式内には物質定数と呼ばれる材料によって変化するパラメータがあり、対

象材料の勇断や伸長特性などのレオロジーデータを用いて決定 しなければならない。このレオ

ロジー予測精度は流動解析結果の精度に結びつくため、物質定数の決定においてその精度は十

分高い ものでなければならない。 しかしなが ら、レオ ロジー特性を高精度で予測できた構成方

程式を流動解析に適用すると、その解析結果が定性的あるいは定量的に十分でないケースが生

じる。それは粘弾性の構成方程式が確立されていないことに起因するのであるが、これまでの

報告例を見ると、これらレオロジー予測精度 と流動解析精度がつながらない場合は 「この変形

様式をとる流動場に対しては、この構成方程式は不適切である」と結論づけられ、敬遠される

ようになっている。つまり、予測精度が高い、低いといった評価はされるものの、なぜ合 うの

かまたはなぜ合わないのかといった構成方程式そのものの特性を明確にした研究例はほとんど

ない。今後の構成方程式の改良 ・開発に向けて重要になることは、用いた構成方程式に対する

レオロジー特性と流動解析結果からその予測精度の因果関係を追求し、構成方程式の長所や短

所を明確にし、ひいては構成方程式を開発した高分子モデルの妥当性や式を導き出した過程の

妥当性を評価することである(Fig.1-2)。

構 成 方程 式

タグ 、爆
レ オ ロ ジ ー 特 性 咽,対 象 の 流 動 場

現象 との因果 関係

Fig.1-2Numericalsimulationsneedtousearealis亡icviscoelasticmodel(constitutiveequation)

whichcanperdicttheflowbehaviorofpolymerfluid

ダ イ ス ウ ェル 流 動 は 前 述 の通 り粘 弾 性 の特 性 が顕 著 に現 れ る流 れ 場 で あ り、 材料 の緩 和 時 間

分布 や 粘 度 曲線 な どの レオ ロ ジー 特 性 と温 度 ・圧 力や 流量 な ど の流 動 条 件 に よ っ て変 化 す る 。

ま た ダ イ ス ウ ェル は とて も 単 純 な 変 形 様 式 の も と で も生 じる 現 象 で あ る の で実 験 的 、数 値解 析

的検 討 が しや す く、 ま た 、 余 計 な 外 的要 因 を 除 い た検 討 が 行 え る こ とか ら構 成 方 程 式や 解 析 手

法 の知 見 を 得 や す い 。 そ のた め、 こ の 挙 動 を正 確 に予 測 す る こ とが 高 分 子 成 形 加 工CAEの 確 立

へ っ なが る こ とか ら、CAE開 発 当初 か らダ イ ス ウ ェル 解 析 が 試 み られ て い る 。
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1.2本 研究の目的と方針

本研究では粘弾性の挙動を比較的精度よく予測できるいくつかのモデル(構 成方程式)を 用

いたダイスウェル解析 を行 い、その結果からモデルの妥当性 と解析手法の妥当性の検討を目的

とする。そのために、現在 までに提案されている構成方程式についてそれを採用 した高分子モ

デルを初めとした導出過程を整理 し、各モデルのレオロジー予測特性を明確にした。これはダ

イスウェル解析結果による構成方程式の妥当性を評価するときに、その基本的特性の検討も行

う必要があるためである。なぜなら、ダイスウェルは高分子の分子量分布や分子内の側鎖の有

無、分子同士の絡み合いなどミクロなレベルでの運動 ・挙動が様々変化するので、マクロな流

体の挙動を数値的に扱う場合は用いる構成方程式を開発した高分子モデルが十分高分子の本質

を捉えておかなければならないからである。そして流動解析を行う場合、一般的に用いる勇断

や伸長粘度曲線のレオロジーデータから構成方程式内の物質定数を最小二乗法により決定する

プログラムを開発 し、各モデルの予測精度と予測能力の限界を検討 した。この構成方程式を円

管からの2次 元ダイスウェルに適用 し、勇断流動支配のス トレー トダイと伸長流動が作用する

縮小部を含むダイからの解析を行った。実際の成形加エプロセスにおける流れは勇断と伸長流

の組み合わせで表現することができるため、勇断と伸長流れ場の予測が高精度で行えれば複雑

な流れ場も高精度解析が可能と言うことになる。 しかしなが ら、粘度曲線のみから物質定数を

決定 した構成方程式が、単純な流動場でも正確に予測できないケースが生じていることはこれ

までの研究報告例から明らかにされている。そこでこの流れ場に生 じる変形様式を検討し、非

定常的あるいは物質定数を決定 した特性以外のレオロジー特性の存在を見いだし、それらの予

測曲線も含めた全ての解析結果から構成方程式の特性を検討した。

一方で、3次 元ダイスウェル解析についての報告例は現時点ではあまり無 く、高勇断速度に

至る報告例はほとんど無い。実際の成形加工工程で2次 元近似で きる流れ場は少な く、そのほ

とんどは複雑な変形様式をたどる3次 元流動場で あるため、実用化へ向けた展開を考慮した場

合は3次 元解析 手法の確立を目指 す必要がある。3次 元ダイス ウェル解析が遅れている理由と

して、計算容量など解析に必要な計算機能力が不十分であることや、構成方程式が複雑である

ためプログラミングが困難であることがあった。 しかし最近のコンピュータの急速な発展や解

析手法の進歩によりこれらの問題は解消されつつあるが、流れが3次 元 的になるこ とで2次 元

解析で有効であった解析手法が3次 元解析 には単純に適用で きない問題が生 じた り、数値安定

性といった2次 元解析でも問題 となっていたことが更に大きな問題となり困難性を持たせてい

る。本研究ではこれらの問題を解消する3次 元ダイス ウェル解析プログラムを開発 し、これま

で不可能だった高勇断速度領域に至る収束解を得 ることを目指 した。現時点で入手可能な実験

データが少ないことからその評価は定性的なものであるが、作用するレオロジー特性と解析結

果の検討から2次 元解析 と同様に構成方程式の特性評価を行った。
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1.3本 論文の構成

本論 文は8章 よ り構成 す る。それぞれ の内容は以下 に示す とお りで あ る。

1章 では本研究 の背景 を述べ、研究 目的を説明す ると同時 に方針 を明 らか に した。

2章 では本論 文に関連 す る既往 の研 究 を説 明 し、 本研究の意義 を明 らか にす る。 これ までの

構成方 程 式 と粘弾 性流 動解 析 に関す る研 究 は膨 大 な数 にのぼ るの で、1)構 成方 程 式の改良 に

関す る研究 は あま り触 れず 、開発 を行 ったオ リジナルの研 究 に関 す る もの、2)物 質定数 の 自

動決定 に関す る研究、3)2次 元 ダイ内 とダ イス ウェル解析 にお け る解 析 手法の開 発 あ るい は

構成方 程 式の検討 に関す る研 究、4)3次 元 ダイ 内外の粘 弾 性流 動解 析 に関す る研究、 にっ い

てま とめた 。

3章 では粘弾性 の構成 方程 式 の成 り立 ち とレオ ロジー特性 について 述べ る。全て の粘弾性構 .

成 方程 式の基本 とな るモデ ル を示 し、 比較 的精 度 よ く粘弾性 の挙動 を表現 で きる といわれて い

るい くつか のモデ ルについて、 そ の特性 を説 明す る。

4章 では 勇断 ・伸 長粘 度デー タか ら物 質定 数 を自動決定す るプログラ ムを開発 し、決定 した

定数 を用 いた予測 曲線 をモ デル毎 に比 較 す るこ とで、各モデ ル の特性 と予測限界 を検 討す る。

用い た材料 については全て緩和 時 間分布 を考慮 して行 う。

5章 で は2次 元お よび3次 元 ダイス ウェル解析 プログラムの解析手 法 を説明 した。

6章 で は4章 で精 度 よ く予測 した構成 方程 式 を用い た2次 元 ダイス ウェル解析 を行 い、 レオ

ロジー 予測精度 とダイス ウ ェル解析結 果 か ら構成 方程式 の長 所 と短所 を明確 にす る。 また、 今

までに提 案 され用 い られて い た構成 方程式 の改良 モデル を用 いた解析 を行 い、 そ のモデルの 実

用性 も検 討 す る。

7章 では3次 元 ダイス ウェル解析 を行 い、定性的 な検討 を行 う。対 象流 れ場 は単 純で あるが

3次 元 的で あ るた め、 その 解析結果 か ら流 れ場 に作用 す るレオロ ジー 特性 を検討 し構成方程 式

の特性 をふ まえ流 動機構 の解明 を行 う。

8章 では本論 文全体 を総括 し、得 られた成果 か ら構成 方程 式の特性 をま とめた うえで粘弾性

流 動解 析 へ の適用 性 に言及 す る。 また、本 研究 で 開発 した流 動解 析 プ ログラムの 実用性 をま と

める。 さ らに構成 方程 式の 改良 ・開発 の指 針 を示 し、 ダイス ウェル解 析の今後 の 方 向性 につ い

て述べ るこ とにす る。
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第2章

既往の研究
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2.1は じめ に

本研 究 は粘弾 性流 体の ダイス ウ ェル解 析 と構成 方程 式の 検討 に関 す るものであ る が、 これ ら

に関す る研 究 はこ れ までに い くつかの報告例 があ る。 また、 構成 方程 式その もの の開発に関 す

る研 究 は粘 弾性理 論 の取 り組み 当初 か ら現在 まで続 け られて い るもの であ り、 これ は粘弾性 流

体力学 の礎 を築 いてい る もので あ る。ダ イス ウェル問題 おけ る これ まで の実験 的 ・数値 的研 究

成果は 、本研 究の プログラ ム開発や解 析結果 の評 価 におけ る大 きな基 盤 とな って いる。本章 で

は、 これ ら既往 の研 究 について解説 し、本研究 の意義 を更に明確 にする。

2.2粘 弾性構 成方程式の物質定数の 自動最適化 に関す る研究

物質 定数 をレオ ロジー デー タか ら決定 す る際、 従来 の手 動決定 に よ る手 法 は煩雑 性 を伴 う た

めそれ に替 わ る 自動決定 手法の開 発 に関 す る要望 は高 か った。Orbeyら1)は 、 緩和 時 間 と緩 和弾

性率の 緩和 スペ ク トル を微 小変形であ る線形粘弾 性 レオ ロジーデー タ か ら線 形回 帰 によって 決

定 した 。 この手法 は線形の 最小二乗法 に基づ いて お り、 緩和 モー ド数 を固定 して 緩和時間 を各

緩和モ ー ドで既 知の定数 と して与 えた上で緩 和弾性 率 の決定 を行 った。緩和 スペ ク トル を決 定

す る別の手段 と してBaumgaertelとWinter2)に よ る非 線 形 回 帰 手 法 が あ る 。 この 手 法 は 、

線 形 回 帰 と異 な り緩 和 時 間 と緩 和 弾 性 率 を 同 時 に 決定 す る手 法 で あ り、 そ の 精 度 は 線 形

回帰 の そ れ よ り高 い もの で あ っ た。Papanastasiouら3)は 線 形 と非 線 形 解 析 に よ る 物 質

定 数 の 決 定 に お け る問 題 を明 確 に した 。Kajiwaraら4)'5)は 、 これ ら緩 和 ス ペ ク トル の 決

定 手 法 を も とにK-BKZモ デ ル6)の 大 変 形 に依 存 す る 非 線 形 パ ラ メー タ の 決 定 へ と拡 張 し

た 。 この 手 法 は 多 重 解 が 出 ず 唯 一 の解 を得 る こ と が確 認 され て お り、 適切 な 初 期 値 を与

えた 物 質 定 数 の決 定 結 果 は 実験 結 果 とよ く一 致 した こ と を報 告 した 。 この よ う に物 質 定

数 の 自動 決 定 は、 煩 雑性 を無 く し高 精 度 で 決 定 で き る手 段 と して 用 い られ る よ う に な っ

て きた 。 しか しな が ら、 この 手 法 の 問 題 点 は初 期 値 依 存 が 強 く、 初 期 値 の 設 定 が適 切 で

な い と不 適 切 な解 が 得 られ るた め 、初 期 値 を試 行 錯 誤 的 に設 定 し要 求 を満 た す 妥 当 な解

が得 られ る ま で続 け る必 要 が あ る。 ま た、 緩 和 モ ー ド数 は 材 料 の レオ ロ ジー 特 性 を精 度

よ く表 現 で きる の で あ れ ば 少 な い 方 が よ く、 モ ー ド数 を最 小 に設 定 す る手 法 の 開 発 を行

う必 要 が あ る 。

2.32次 元押 出ス ウェル挙動 に関す る数値解 析的研究

粘弾 性構 成方 程 式 を用 いたダ イス ウェル現象(あ るいは そ れにつ なが る ダイ内外 流動)の 解

析は1980年 代 か ら報告 され るよう にな った。構i成方程式 は微分 型 と積分型 の 大 き く2つ に

分け る こ とがで き、それぞ れの タイプで計算手 法 は異な る。微分型 は その他 の支 配方程式が 微

分型 で 表 され る ことか ら取 り扱 い が比較 的容 易 であ り、 これ らを連立 して解 くこ とがで きる こ

とか ら単一緩和 モ ー ドの解 析で定性的 な検討 が行 われて きた 。 しか しなが ら多重 緩和モー ドの

解析 を行 うには、 未知 変数 が極端 に増 加 す るた め連立 した混 合 法では 計算 容量が 不足 して しま

9



う。そ の た め、 速度 ・圧 力 と応 力 を別々に求 め繰 り返 し計算 を行 う ことで真の値 を求 め る分 割

法が提 案 されてか ら、多重 緩和モー ドの解析 が可能 となった 。積分型 構成 方程 式 は他 の支配 方

程式 と連 立 して解 くことが で きず、流 線上で過去 に受 けた歪 みの履歴 をた ど り時 間の積分 を行

いな が ら応力 を 求めなけ ればな らな いため、 微分型 とは異 な り複雑 な計 算手法 を必 要 とする。

しか し後述 の流線積分法 乃が提案 され てか らは多重緩和 モ ー ドの解析 が盛 ん に行 われ るよ うにな

り、定 量 的な検討 としては微分型 よ り若 干先行 してい る とい え る。以 下 に研究 の流 れ を明確 に

す るために、微分型 と積分型モデ ルの研 究にそれぞれ分けて説 明す る。

2.3.1微 分型モデル を用 いた解析

1980年 代 当初の解 析 にはUpper℃onvectedMaxwellモ デ ル の単 純 な粘 弾性モ デル が用 い ら

れてい た8)。しか しなが ら、ニ ュー トン流体 な どで安定 的 に収束解が得 られ た解析手法 を粘弾 性

流動解 析 に適用 して も安定 解 が得 られ ない ことが 報告され る と、計算 手法 の開発 に関 する研 究

が盛 ん に行 われ るようにな った。 まず、微分 型構成方程 式 における移流項 の取 り扱い について、

差分 法 に よ る定 式 化 を行 い 有 限 要素 方 程 式 を離散 化 す る方 法が 提 案 さ れ た9)。Joseph1。)らは

Maxwellモ デ ルが解 析 にお け る勇 断速度(Weissenberg数)の 上昇 に伴 い楕 円型関 数か ら双曲型

関数 に変化 す ると報告 した。微分型 の粘弾性構成 方程 式は全 てMaxwe皿 モデル に帰依 す るモデル

であ るので、 高We数 を目指 した解析 が不安 定 にな る原 因は ここにあ る として 、数 値解析上の 数

値 的問題 の解決 に向けての報告がな されて きた。EEME11)やEvssi2)な どは安定性 を求め た解析手

法で あ り、 これ らの手 法に よ りその信頼性は高 まった。田上 ら13)は、TME手 法 と呼 ばれ る分割法

で用 い られ る参照 応 力に相 当す る項 を付加 し定式 化 するこ とで解析 を安定 化 す る手法 を提案 し

た。 このTME手 法 を用 いた結 果、Giesekusモ デル14)のダ イス ウ ェル解 析 で高We数 に至 る解析 が

可能 にな ったこ とを報告 した。流 動幾何形 状 については、Brownら15)が 不安定解 析 の最大の問題

とな るダ イ リップ形 状 に丸 み を持 た せ解 析 を行 っ たが安 定 性 向上 に は つ な が らなか った 。

Keuningsiofは メ ッシュ分割 に よ る解析 手 法 を試み たが、 これも勇 断速度(Weissenberg数)を 向

上 させ た解析 は行 えなか った。CrochetらIDは 応力の計算 に サブエ レ メン トを導入 し、 解析精度

の向上 を 目指 した。桑野 ら18)はこのサブエ レメ ン トを用 いたGiesekusモ デル のダ イス ウェル解析

で、We数1000[s'1】 以上の収束解 を得 ることがで きて いる。 しか しなが ら、 これ らの解析 のほ とん

どは混 合法 に よる単一緩和 モー ドの計算 であ るた め、定性 的 な評価 で 終 えて い る ものがほ とん

どであ る。

実 際 の高分 子 流体 の挙 動 を捉 え るため の解析 を行 うため には、緩 和時 間分布 を考 慮 した多 重

緩和 モ ー ドを用い るこ とが 大前提 とな る。それ は、モ ノマー の分子量 が数万 のオ ー ダーの集 合

体であ って も分子 量分布 を持 ってお り、 また、仮 に同 じ分子 の集合 体 で あった と して も個 々の

絡 み合 い状態 な どか ら緩 和時 間は分 布を持つ ためで あ る。微分 型構 成方 程式 を用い た多重緩 和

モー ド解析 は分割 型解法 が適 してい る と言 える。 しか しなが ら、微分 型モデ ル を用 いた多重 緩

和モー ドの解 析は あま り行 われていない。Luoら19)は 、流線 に沿 った要素作成 を行 う流線要 素法
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を用 い 、流 線上で1次 元の 線要素 を用 いて構成方程 式 を解 き応 力 を求 める流線積 分法 を提案 し

た。彼 らは この手 法 を用 いPTTモ デ ルの ダイス ウェル 解析 を行 ったが 、 同時期 に行 った積 分型

構成方程 式 の解析精度 が優 れていたため、 これ以上微分型モ デルを用 い た解析 は行 っていない。

その他 の 多重緩和モー ドの解析 はAggasantら20)に よるPTTモ デル21)を用 い た縮 小部 を含 む ダ イス

ウェル 解析 があ る 。これ は流 動複屈折 とス ウェル 量の実験値 と解析結 果 を比較 し、 比較 的精 度

よ く予測 で きた こ とを示 した。Otsukiら22)は 、 二重 管ダ イス ウェル においてPTTとLarson23)の 両

微分モデ ル とK-BKZの 積分 モデ ルを用 いた解析 を行い、二重 管 ダイス ウ ェル評価で重要 な3種

のスウ ェル量 につ いて定量 評価 を行 った。 この報 告 によって 初 めて粘 弾性流動解 析 に よるモ デ

ル間の 比較が行 え た と言 え、 モデルが持 つ特性 が 明 らか にな った研究 と して、今 後 の粘弾性 モ

デル を用 いた解 析指針 を示 した と言え る。最 近 では よ り現実 的 な解析 を行 うために、非等温 解

析24)・25)や壁 面の滑 りを考慮 した解析za、 多層流 動解 析2D'28)などの報告 がな され、解析技術 は実用化

を視野 に入 れ た展 開 を示 してい ると言え る。

2.3.2積 分型モ デル を用 いた解析

積分 型構 成方 程式の解 析 は分 割 法 を用 い、流跡 線上の歪 み履歴 を た ど り計算す る必要 があ る

ことは 前 述 したが 、応力 が歪み と時間 の陽関数 と して求 まるの で比較 的安定 した解析 が行 え る

ことが特徴 とされてい る29)。流線積分法 を用い ると大幅な計算容量 の低 減化 が 図 られ、多重緩和

モー ドの解析 へ も容易 に拡 張 で きるこ とか ら、積 分型構成方 程式 の解 析 は多重緩 和モ ー ドを用

いたものが多い。

積分型構 成方程 式の解析 は1980年 代 か ら報告例が見 られ、Winterら な ど30)'31)の基礎 的研究

をは じめ と し、解析 手法 に関する報告 がな され るようにな って きた32)'3s。流動解析 は急縮 小流 れ

やダ イス ウェルの流 れ につい て多 くの報告例 があ る36)'54)。Papanastasiouら4のはLuoら29)が 提 案 し

た流線 要素 法を用 いた解析 を行 った。 これ らの流 線積分法は 流跡線 が 上流部か ら存在 しない と

計算が行 えない とい う欠点が あ り、渦 な どの対流 部が生 じる流れ場 には適用で きない問題 があ っ

た。Mitsoulisら4Dは 流線要素 法 に渦 部計算 のアル ゴ リズ ムを加 え、渦 を伴 う縮 小流 れにおけ る解

析を可能 に した49)'51)。これ らの解析で は高分子 溶融体の流動複屈折 の実験 結果を用 い、 シ ミュレー

シ ョン結果 と比較 す るこ とで流動場全 体 の応 力分 布が妥 当で あ るかの 評価 を行 い 、十分な精 度

で解析 が行 えた こ とを明 らか に した。 これ までの 縮 小部 にお け る渦の 解析 とダイ ス ウェル解 析

結果は、多 重緩和 モー ドにお ける実験結 果 を精度 よ く一致 した ものがほ とん どであ る。

積分型構成 方程 式の シ ミユ レー シ ョンのほ とん どはK-BKZモ デ ル を用 いた もの であ り、 この

モデ ルは 複 数 の勇 断 ・伸長 の レオ ロジ ー 特性 を 同時 に精 度 よ く予 測 で きる こ とがで きる 。

K.BKZモ デ ル は時間依 存 項 の記憶 関 数 と歪み依 存項 のダ ン ピング関数 か ら成 り立 つ時 間 一歪 み

分離型 関数 であ る。 ダン ピ ング関数は い くつか の タイプが提 案 されて い るが、解 析 に用 い られ

るのはPSMタ イプ3)とWagnerタ イプ50fがほ とん どであ る。WagnersDは 、 時 間 一歪み分離 型 モデル

につい て は他 段階 反復 変形 下 において 、一一端 ほ どけた高分子 鎖 の絡 み合 いは再生 す ることは な
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い とい う不 可逆理論 に基 づい た不可逆 モデル が適用 で きると した。Goublomeら58)は 円管 ダイス

ウェル の可逆 と不 可逆 ダ ン ピング関数 を用い た解 析 を行 い、 ダ ンピン グ関数が シ ミュ レー シ ョ

ン結果 に お よぼす影響 に ついて検 討 を行 った。彼 らはPSMとWagnerタ イプのダ ンピン グ関数 を

用い、Wagnerタ イプがス ウェルを小 さ く見積 もるこ とを報告 し、 また、縮 小部 を含む ダイスウェ

ル解析 には反 復変 形が明 らかに作用 してい る とし、不可逆 モ デル を適 用すべ きで あ る と指 摘 し

た。 しか しなが らス トレー トダイで は反復 変形 の作 用は生 じない と し、不 可逆モ デルの適用 性

につ いて は触れていな い。Otsukiら22)'54)は不可逆モデル を用 いた二重管 ダイス ウェル解析 を行 い、

可逆モ デルの解析 結果は ス ウェル を大 き く予測 したの に対 し、不 可逆 モデ ルは実験値 に沿 った

良好 な予測 が 行 えた。一方で、Luoら29)はPSMタ イ プの ダ ンピング関 数 を用 いた解 析 で、非線形

パラメー タ を各緩 和モー ド毎 に設定 したモデル を用い、 ダ ン ピング関数 が一定値 以下 にな った

ときそれ を0に 設定 するcuttingoff手 法 を用 い、 ダイス ウェル 量 が実験値 に一致 した ことを報告

した。

このよ うに、K-BKZモ デル が比較 的定 量的 に予測で きるモ デル である と言われて い るものの、

より現実 的な挙動予測 を行 うために高分 子理 論 に基づい たモデルの改 良が望 まれてい る。 また、

流れ 系 に作 用す る レオロジー特性 の詳 細 を明 らか に しな けれ ば、構成 方程 式の特 性 を理解 して

いて もそれ を生か すこ とがで きない。そのため、流動様式 と構成方程 式の因果 関係 を明確 に し、

改良モ デル も含 めた構成方程式 の適用性 を評価 す る必要が ある。

2,43次 元押 出ス ウェル挙動 に関す る数値解析的研究

粘弾 性構成 方 程式 を用 いた3次 元押 出 ス ウェル に関す る研究報告 例 は数 少 ない。現 在の3次

元解 析 に おけ る大 きな 問題 は、 数値安 定性 を高 める ための計 算手 法 を開 発す るこ とで あ る。

Marchalら58)は 純粘性 モデル を用い た解 析 において 、 リメ ッシ ング手法 を含 めた計 算安定手法 の

提案 を行 った。 また、Marchalら59)は 純粘 性 モデル を用 いて押 出物形状 に合 わせたダ イ設計の解

析、い わ ゆ る逆解 析 を行い 、3次 元押 出ス ウェル の粘弾性解 析 の最終 目的であ る この解析 手 法

に対す る指針 を示 した。Shiojimaら60)はMaxwellモ デル を用 いた3次 元 ダイス ウェル解析 を試み、

最小二乗 の有 限要素法 を用い た離散化 に よる数値安定化 を行 い、We=15ま での収 束解 を得 るこ

とが で きた。Clermontら61)は 、 有限 要素 解析 とは異 なるStream-Tube法 を用 いた 解析 を行 い、

K-BKZモ デル を用 いた新 しい解析手法 を提 案 した。Normandinら62)は 、Stream-Tube法 を用 いた

LLDPEの3次 元 押 出ス ウェルの 粘弾性流 動解 析 を行 った。こ の解析 で押 出中 央部 のス ウェル は

実験値 と一 致 してい るものの、 コー ナー部 のス ウェル は実験値 よりも低 くな る結果 が示 された。

Debbautら63)は 多モ ー ドのGiesekusモ デル による正方 矩形 ダイ 内の粘 弾 性流 動解 析 を行 っ た。

Kiharaら64)はPTTモ デル を用 いた縮 小ダ イ内の3次 元 流 動解析 を行 い、純粘性 モ デル の解析 結 果

と比較す るこ とで粘 弾性 の影響 が現 れてい るこ とを示 した。 また非等温解析 も行 ってお り65)、高

分子鎖の 内部 歪み による内部 エネルギー を考慮 す る必要性 を述べてい る。

粘 弾 性 の3次 元押 出ス ウェルの研 究は 、最近 に な って報 告 され る よ うに なって き た段階で あ
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る が 、3次 元 押 出 ス ウ ェ ル 解 析 技 術 に 対 す る 要 望 は 非 常 に 強 く、 高 精 度 か つ 安 定 した 解 析 手 法

の 開 発 を 早 急 に 行 う 必 要 が あ る 。

2.52章 の ま と め

本 章 で は 既 往 の 研 究 と して 、1)粘 弾 性 構 成 方 程 式 の 物 質 定 数 の 自 動 最 適 化 に 関 す る 研 究 、

2)2次 元 押 出 ス ウ ェ ル 挙 動 に 関 す る 数 値 解 析 的 研 究 、3)3次 元 押 出 ス ウ ェ ル 挙 動 に 関 す る

数 値 解 析 的 研 究 、 に 分 類 し て ま と め た 。 こ れ ら の 文 献 か ら判 断 し て 、 現 在 の 研 究 動 向 は 以 下 の

よ う に 考 え る こ と が で き る 。

1)構 成 方 程 式 を 流 動 解 析 に 適 用 し定 量 評 価 を 試 み る 場 合 、 物 質 定 数 の 精 度 は 十 分 高 い こ と

が 前 提 条 件 と して 行 わ な け れ ば な らな い 。 そ の た め に 、 物 質 定 数 決 定 は コ ン ピ ュ ー タ 上 で 自 動

的 に 高 精 度 で 、 か つ 煩 雑 性 を 解 消 し た 手 段 を 用 い る べ き で あ る 。 現 段 階 で は こ れ ら 決 定 手 法 は

初 期 値 依 存 性 に よ り生 じ る 問 題 が あ る の み で 、 こ れ を 解 消 す る 手 法 の 確 立 を 行 う 必 要 が あ る 。

2)2次 元 ダ イ ス ウ ェ ル 解 析 技 術 は 定 量 的 に 予 測 で き る 段 階 に あ り、 工 業 的 な 展 開 を 見 据 え

た 非 等 温 解 析 な ど も行 わ れ る よ う に な っ て き た 。 しか し、 構 成 方 程 式 の 特 性 が 明 確 に さ れ て い

な い た め 、 流 動 解 析 精 度 の 評 価 が 十 分 に 行 わ れ て い な い 。 そ の た め に は 、 流 動 場 に 作 用 す る レ

オ ロ ジ ー 特 性 と構 成 方 程 式 の 因 果 関 係 か ら構 成 方 程 式 の 評 価 を 行 う 必 要 が あ る 。

3)3次 元 ダ イ ス ウ ェ ル 解 析 は 最 近 に な っ て 報 告 さ れ る よ う に な り、 そ の 報 告 例 は わ ず か で

あ る 。 粘 弾 性 モ デ ル を 用 い た 解 析 技 術 の 向 上 は こ れ か ら で あ る が 、 そ の 要 望 は 高 い こ と か ら 開

発 を 行 う こ と は 急 務 で あ る と考 え る 。
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第3章

粘弾性構成方程式 とレオロジー特性
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3.1は じめに

流体 を理論 的 に扱 うた め に、 その挙動 を表 す式 と して構 成 方程 式 が用 い られ る。 構成 方程 式

とは、 流体 に作用 す るひず み と応 力の 関係 を記述 したモデル であ り、 これ までに さまざまな 理

論の下 に開発 されて きた 。その中 で、 ニュ ー トン流 体は応力 テ ンソル が変形速 度 テ ンソルDに

比例 す る(3-1)式 がす でに確 立され てい る。 その ため、 ニュー トン流体 を用 いた数値解 析

の フィール ドは確 立 され ている。

τ=2ηD(3-1)

D一 圭[v・+(v・)'] ・(叫 器(3-2)
ま

μは粘 度 で変形 速度 によ らない。純粘性 非 ニュー トンモ デル につい ては 、Crossモ デ ル((3

-3)式)やCarreauモ デル((3-4)式)が あ り
、勇断速度の増加 に伴 い勇断粘 度 が減少 す

るshear-thinningl生 を持つ材 料 について 広範 囲の勇断 速度領域 で勇 断粘度特性 を示す こ とがで き

る。

・=2ηDη 一
、.(λ転 ブ(3-3)

　　ユ

・-2ηDn-n・(・ ・(λ・V7iil;)2}T(3-4)

こ こ で 、 η。は 零 勇 断粘 度 、ZC、nは モ デ ル パ ラ メー タ で あ る。IIDは1)の 第 二 不 変 量 で あ り、

II.-2D・1)一 Σ ΣD,,i)、iで定義される・この モデル1ま粘 弾性流 体 の勇 断支配 と仮 定 で き る速度
ij

場の解 析 に用い られ るこ とも多 くあ る。 しか しな が ら弾性 は考慮 され ていな いた め、その影 響

が出 る流動場 には不適 当で ある。

一方 高分子流 体 を含む 粘弾性流 体 につ いては
、 作用す るひ ずみに加 え高 分子 の緩 和 な どに よ

る時間の 関数 が加 わ って くるため構成 方程 式は複雑 にな る。更に、shear-thinnin9性(高 勇断速

度側 で勇断粘 度 が減少 す る特性)に 加 えextension-thinning性(高 伸 長速 度側で 伸長粘 度 が減少

す る特 性)やeXtension-thickening特 性(あ る伸 長速 度領域 で高分 子 同士の絡み合 いな どか ら伸

長粘度 が増加 す る特性)を 持つた め、 勇 断や伸 長 すべての レオ ロジー 特性 を正確 に予測す る こ

とが困 難で ある。 そのため 、高分子鎖 を動力学 的 にモデル化 しその挙 動 を表現 す るためにい く

っかの構成 方程 式 が提 案 されて きた。このモ デル化で 重要な こ とは、微 小変形 や大 変形の下 で

いかに 正確 に高分 子 の本質 を捉 えて高 分子 の挙動 を表現で きるかであ る。現在 は 完全 な粘弾 性

の構成 方程 式は確 立 されて お らず、条 件 と材料 に応 じて流 動特性 の実 験値や傾 向 を良 く表す構

成方程 式 を用いて い るのが現状で あ る。

この章 では現在 良 く用い られて い る粘弾性 の構 成方程 式 の レオ ロジー特性 を述べ る。
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3.2各 種 レオ ロジー特性 の定 義

3.2.1勇 断粘度

y1'

k..
Fig.3-1Sheardeformation

勇 断 変 形 とはFig.3-1に 示 す 歪 み に よ る 変形 の こ とで あ る。 こ の 変 形 下 に お い て 、 勇 断 速 度 は

(3-5)式 で 表 せ る。

∂ソL-s=Y(3-5)

こ の と き勇 断 粘 度 は(3-6)式 で 求 ま る 。

Tyx
い マ(3-6)

ま た 、 勇 断 変 形 下 にお い て 粘 弾 性 体 特 有 の 法 線 応 力差 が 生 じる 。 第 一法 線 応 力 差 は 歪 み 速 度

方向 と速 度 勾 配 が 生 じる方 向 の 法 線 応 力 の 差 で定 義 され(3-7)、 第 二 法 線 応 力 差 は速 度 勾

配 が 生 じ る方 向 と中 立 な 方 向の 法 線 応 力 の差 で定 義 され る(3-8)。

1>1=τxx一 τyy(3-7)

N、 一・ガ τ認(3-8)

3.2.2一 軸伸 長粘 度

τ。,c-liτxx
ylゴi

k、 董三詠 冴
Fig.3-2Uniaxialelongationaldeformation

一 軸 伸 長 変 形 は要 素 の 一 方 向 の 引 っ張 りに よ り第2
,3方 向 の圧 縮 に よ る 変形 で あ る 。 こ の

変形 にお け る伸 長 速 度 は(3-9)式 で 定 義 され る。

∂v・ ∂v∂v1・一一i=:ε
,ユ=・ 一一L=一 一ε(3-9)∂

x∂y∂z2

この と き一 軸 伸 長 粘 度 は(3-10)式 で 求 ま る 。

　　　
ηEU=xx."(3-10)

ε
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3.2.3二 軸 伸 長 粘 度

τ

':c'LL…1一 π枠

・ τ吋 ンiτ …c

レ ー、 し髭'↓
τyy

Fig.3-3Biaxialelongationaldeformation

二 軸 伸 長 変 形 は2方 向 引 っ張 り と1方 向圧 縮 に よ る変 形 で あ る。 この 変 形 にお け る伸 長 速 度

は(3-11)式 で 定 義 さ れ る 。

匹.盛.6
,匹..2E(3-11)

∂κ ∂y∂z

この と き二 軸 伸 長 粘 度 は(3-12)式 で 求 ま る。

Tjcr_Tzz
η朋='(3-12)

ε

3.2.4平 面伸 長 粘 度

!'「 一一'τyy…'… 二:遡
.〆1/16

-・〆
lIi
;ll

・xxl口;i・xx

yしLト ー_1_i.

k.'{レL",lllヲ7
Fig.3-4Plannerelongationaldeformation

平面 伸 長 変 形 は第3方 向 の 変形 は な く、 第1方 向 引 っ張 り と第2方 向圧 縮 に よ る変 形 で あ る。

この 変形 にお け る伸 長 速 度 は(3-13)式 で定 義 され る。

匹 。6 ,勉 。.6,匹 。。(3-・3)
∂x∂y∂z

この とき平面伸長粘度 は(3-14)式 で 求 まる。

Txx-Tzz

ηEP=・(3-14)

ε

21



3.3Maxwellモ デ ル1)

3.3.11次 元Maxwellモ デ ル

パ ネ

ダ ッシ ュ

ポ ッ ト

Fig.3-5ModelingoftheMaxwellmodel

これは、Fig.3-5に 示す弾性 を示 すバ ネ と粘性 を示す ダ ッシュポ ッ トを直列 に繋 げた単純 なモデ

ルで ある 。歪 γ によ って 作 用 す る応 力 σは、 バ ネ 部 では σ一GY,、 ダ ッシ ュ ポ ヅ ト部 で は

σ一襟 で表 され る・Gは バ ネ嵐 η(・Gλ)は ダ ヅシュポ ヅ トの粘性 であ る・ これは線形

関数 で あ る た めY=Yi+Y2で あ り、(3-15)式 の 微 分 型Maxwellモ デ ル が 成 り立 つ 。

σ.λ 空 。Gλ 血(3-15)
dtdt

(3-15)式 を過 去 の時 刻t。か ら現 時 刻tま で 積 分 して み る 。to=一 。。の と きσ(to)=0で あ る

ので、(3-16)式 に変形 で きる。

σ(の一二 £α4÷)Y'(〆)dt(3-16)

Y,(〆)一酷4〆(3-17)

これが積 分型 のMaxwellモ デル であ る。(3-16)式 は(3-15)式 と等価 であ り、基 本

的な粘弾性 の挙動 を表現 するモ デルであ る。
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3.3.2三 次 元Maxwellモ デル

構 成 方程 式は 材料 固有 の もので あ り、 座標 の取 り方 に依 存 しては いけな い。その ため、物体

内 に座 標 を埋 め込 み材料 の 変形 や回転 とともに、 座標 も変形 や 回転 を行 う埋 め込 み座標 系 を使

用 して 式 を記述す る。 この埋 め込 み座 標 系 を用い ることで、構 成方程 式は座標 不 変性 の原 理 を

満たす こ とにな り、微分型構成方程 式には以下の3つ の時間微分が定義で きる。

o∂T
τ=_+ω ・τ_τ・ω(3-18)
∂`

2-2・D・ τ+τ ・D÷v・ ▽・+▽ ・・τ+τ'(V・)'(3-19)

¥-2-D・ τ 一・・D一 髪+v・ ▽T-(▽ ・)t・τ 一τ・▽・(3-2・)

ω は 渦 度 テ ン ソ ル で あ り・t・-1[▽ ・一(▽ ・)']で 求 まる ・

(3-18)式 は 物 体 の移 動 と回転 を考 慮 した 共 回転(。o-rotating)時 間微 分 で あ る。 これ は

右 辺 第 一 項 の 移 動 に よ る応 力 の変 化 と第 二、 第 三 項 の 回 転 に よ る応 力 の 変 化 を考 慮 して い る 。

(3-19)、(3-20)式 は移 動 と回転 に加 え 変形 を 考 慮 した時 間微 分 で あ り、 対流 時 間

微 分 とい う。(3-19)式 は 共 変 成 分 に よ って 表 現 さ れ るlower-oonvected時 間 微 分 で あ り、

(3-20)式 は反 変 成 分 に よ って 表 現 され るupper-convected時 間 微 分 で あ る 。

これ らの時 間 微 分 を(3-15)式 のMaxwellモ デル に 適 用 す る と、 以 下 の3式 が得 られ る。

・共 回 転Maxwellモ デ ル(CRM)

　
τ+λ τ=2ηoD(3-21)

・lower-convectedMaxwel1モ デ ル(LCM)

ム
τ+λ τ=2ηoD(3-22)

・upper-convectedMaxwellモ デ ル(UCM)

　
τ+λ τ=2ηoD(3-23)

これ らの式 の単純 勇断、単純一軸伸長変形 におけ るレオ ロジー特性 をTable3-1に 示す 。勇断流

動特性 では、CRMは 勇 断粘度 と第 一法線応 力差 ともにshear-thinning性 を示 すが、LCMとUCM

は共 に一定値 をと りつづけ る。第 一法線応力差 と第二法線応力差 の比は通 常0.1程 度 とされ るが、

CRMとLCMは 離 れた値 を とって い る。一軸 伸長粘度はCRMで は一定値 をとるが、LCMは の とき

λi=1、UCMは 短=2の とき無 限大にな る。
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Table3-1RheologicalpropertiesforCo-rotatingMaxwell,Lower-convected

MaxwellandUpper-convectedMaxwellmodels

共 回 転MaxwellLowe「'convectedUPPe「 一。onve(tedM
axwellMaxwell

η`1.λ 、γ 、 ・0η0

2λ η0Ψ
'

1.λ 、γ22λ ・ ・2λ ・ ・

Ψ・ 一 λ η9.,λ 。。 。

1+λ2γ2

劃 謝 一…-1・

ηev3η 。3η0,含 η0,

1+2λ ε)(1一 λ ε)(1-2λ ε1十 λ ε)

3次 元Maxwellモ デ ル の積 分 型 を考 え る と、(3-16)式 の 応 力 σを応 力 テ ン ソ ル σ と し、

歪 み をY,(〆)をFingerの 回復 性 歪 み テ ンソルC1,(t1)と す る と、(3-24)式 の3次 元Maxwe皿 モ

デルとなる。

σ(,)-ffl
..・塑c≒ ガ)C;'(〆)d・'(3-24)

C-1t(t')とCauchyの 回 復 性 歪 み テ ン ソ ルC,(t「)に つ い て 、 物 体 の 基 準 状 態(時 刻)の 座 標 を

(X、,X2,X、)と し任 意状 態 の 座 標 を(&」(2,x3)と す る と、 次 式 で 定 義 され る 。

C為 一Σ織(3-25)

俸 醗 要(3-26)

この 積分型 モ デル も座 標 不変性 の原理 を満たす モデルで あ り、物 理量 は座標 の取 り方 に依 存

しない 。

現在 提案 され てい る粘 弾性 の構 成 方程 式はい くつかの高 分子モ デ ル によ り導出 されて いる。

これ らのモデル は、 マ クロ的 な流体 そ の ものの挙 動 を良 く捉 え るため に、分 子 レベル の ミク ロ

的視野 か らあ る仮 定 の下で よ り簡潔 にモ デル化 を する必要 が あ る。以 下に代 表的 なバ ネ ビー ズ

(b-s)モ デル、擬網 目理論 と管模型 理論 に よるモデル を紹介 す る。

バネ ビー ズモ デルは、Fig3-6に 示す ように高分子鎖上 にい くつ かの質点粒 子(ビ ー ズ)を お き、

それ をバ ネで結 び セグ メン トに分 け、 高 分子 をよ り単純 にモ デル化 したもので あ る。 このモ デ

ル にお いて、 ビー ズは回 りの高分 子や マ トリクス流体 の作 用 に よって 摩擦 を生 じ、そのエネ ル

ギー によ る変形 をバネ によって表 現す るこ とか ら、Maxwellモ デル と 同様 な線形粘 弾性挙動 を示

す。
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一

<modeling>

Linea「polyme「chainBead .Sp,ingm。del

Fig.3-6Modelingofthebead-springmodelfromlinearpolymerchain.

擬網 目理論は、Fig.3-7に 示す ように高分子同士が絡み合 い点を持 ちなが ら絡み合 い状態 を作 り、

高分子の集合体 では高分子であ る弾性体 が多数 の絡 み合 い を持 ちな が ら運動 を行 うとい うもの

であ る。絡 み合 い点は 一過性 の もの と して扱 い、 それは絶 え ず生 成 と破 壊 を起 こ してい る と

考え る。 このモデ ルの動力 学特性 はその生成確 立 と破壊確 率 に大 き く依存 し、 そ の割合 をモ デ

ル化す るこ とで構成 方程 式 が導 出され る。

格み合い点 一一一●
(生成 と破壌を繰り返ナ)

Fig.3-7ModelingofthePTTmodelbasedontempolarynetwork.

管模 型理論は、Fig.3-8に 示す様 に濃厚系高分子 溶液 ・溶融体 中で任 意の1本 の高分子 鎖は周 り

に存在 す る高分子(絡 み合 い点)に よ って運 動が制 限され る とい う理 論であ り、 自分 自身の鎖

が伸 び た方 向には 動 きやす いが、伸 長 方向 とは垂 直方向に動 こう とす るのは容易 ではない、 つ

ま り高 分 子鎖 は ある程度 の半径 を もったチ ュー ブの中 をはいず りなが ら運動 して い くとの考 え

にも とつい たモデ ル化 であ る。 この異 方性 をもっ た拡散 の考 え方はバ ネビーズ モ デル と類似 し

てい るが、管模 型 理論 では 高分子は絡 み合い点 に よって 占め られ た拘 束空 間を拡 散 してい き、

高分子鎖 の運動は配 向方向に対 す る1次 元的な ものであ るとい う点 が異な る。

コ コ コ コ ロ

●oo●

Ol

,.,.Fig.3-8Tubemode1

これ らの モデル によ って 導かれた構成方 程式 は3次 元Maxwe皿 モ デルに準 じた モデ ル とな って

お り、式 中のパ ラメー タの設定 によって上述 のMaxwellモ デル に帰着 す る。
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3.4Giesekusモ デ ル2)

τ壽Tk・ 晦 飽 一2X・G・D(3-27)

Giesekusモ デルは、通常希薄溶液 中で用 い られ るバ ネ ビーズモデル を、 溶融体ほ どの粘度 を持

っ濃厚 系高分 子 に適用 し導 出され た式 で ある。Giesekusは 、 高分子 鎖 は配 向方向 に対す る移 動

度(繍}志 それとは垂直方向に対する灘 に対 して大きくなるべきであるとの考えか

ら、upper-。onvectedMarwellモ デ ル に応 力の異 方性(高 分子鎖 の異方性)を 考慮 した 非線形項

を加 え る形 でGiesekusモ デル を導 出 した。 αは異 方性 の度合 い を示す非線形パ ラメータであ り、

0≦ α≦1の 範 囲 をとる。 このモデ ル はも とも と単 一緩 和 モー ドモデル として開発 されたが、 多

重緩和 モー ドモデ ル に拡 張 する と(3-27)式 で表す よう に、異方 性応 力は各 緩和 モー ドの

重ね合 わせ と して求め るこ とがで きる。

Fig.3-9に 定 常勇断お よび伸長 レオ ロジー特性 の予測 曲線 を示す。勇断流動特性 を見 ると、 αが

小さ くな るほ ど勇 断粘度 と第一法線応 力差 は大 き くな ることがわか る 。勇 断粘度 は低 勇断速 度

領域 で η、=η。を と り、 勇断速度が増加 す る と粘度 が徐 々に落ちて くるshear-thinning特 性 を示 し

てお り、第一 法線応 力 差は低勇断速 度領域 にお い て勇断速度の1/2乗 に比例 して増 加す る一般 的

な現 象予 測 が予測で きる。 このモデルの 特徴 と して、他 のモデルに比べ てshear-thinning特 性 が

比較 的 弱 く、第 一 法線応 力 差は高勇断 速度領域 に おいてやや 大 き く見 積 もる傾 向 にあ る。更 に

このモ デル を多重 緩和 モー ドモデル に適用 する と、 これ らの 予測曲線 は各 モー ドの重ね合 わ せ

によって表 わさ れ るため 、高勇断 速度領域 にお け る第 一法線応 力差は緩 和時 間の短 時間側の影

響に よ って、 よ り増加 す る傾 向 を示す 。伸長粘度 特性 につい ては低伸 長速度領 域 で一軸伸 長粘

度は ηEu=3η 。、 二軸伸 長粘度は ηEB=6η 。、平面伸 長粘 度は ηEp=4η 。を とる 一般 的な現 象が予測

で き る 。 こ の モ デ ル は 一 軸 、 二 軸 、 平 面 伸 長 粘 度 す べ て に お い て α が 小 さ い ほ ど

eXtension-thickening特 性 を強 く示す。 ま たグ ラフか ら分 か るとお りextension-thinning性 は表 現

で きな い。 この ため このGiesekusモ デ ルは伸長 レオ ロ ジーデー タを正 確 に予 測 す るこ とが 出来

ない のが欠点 で ある。 しか しな が ら、Wiest3)がFENEDumbbellモ デ ル を基 に した改良型 を提案

し、 一軸伸 長粘度 のextensi・n-thinning特 性 を示せ るようにな り、LDPEの 一軸伸 長 粘度 の予測が

良好 に行 うこ とが 出来 てい る。 これ ら勇断、伸長 の予測曲線 か ら、 こ のモ デルは 分 岐性高分 子

や平均分 子量 が大 きい高 分子等の弾性が大 きい流体 にな るほ ど αは 小さ くな る といえ る。

Giesekusモ デル は αが1に 近 くな る と数値安定性 が良 くな り、 αが0に 近 くな る とMaxwellモ

デル に近 くな るた め数値 安 定性は悪 くなる。 また 、ダイス ウ ェル な どの弾性 が強 く見 られる流

れ系で も比較的 良 好な流動 特性 を示 す ため、単 一 緩和モー ドにお け る粘弾 性流 動解析 結果が 多

く報告 されて い る。報告例 のほ とん どは定性 的な 評価で ある が、定量 的な妥 当性 を求め られ て

いる現在 、 このモデルが どの程度 の適用性 を持 ってい るの かを明 らかにす る必要 があ る。
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3.5Phan-TienTanner(PTT)モ デ ル4)

τ一Σ 腹 ・[Y・ ・(・
・)]Vk・蒔 ・(1-i)¥k-2X・G・D(3-28)

ビ
1・ 互 〃ω(,

race型)
た

Y〃(Tk)-

exp(詞(exp。n・n・ ・。1・"・)(3-29)

PTTモ デ ルは擬網 目理論か ら導 出され た式であ り、絡 み合い点の生成 と破壊確率 の割合 を一定

としたYamamoto理 論Dに 内部 すべ りを考慮 して 導出 した モデルで あ る。絡み合い 点 の破壊速度

と生成 速度 は絡 み合 い点間の平 均二乗距離<R2>と 緩和 時間 の関数 と仮定 する と、<R2>は 応 力

テンソル の 第一不 変量(か τ)に 比例 するこ とか ら、破 壊 ・生成速度は〃τの関数 とな る。 εは

絡み 合い点 の生成 ・破壊の割合 を示 す定数 であ り、 εが小 さい ほ どeXtension-thickening性 は強

くなる。 ξは内部すべ り度合を表 わす定数であ り、 ξが大 きい ほ どshear-thinnin麟 生は強 くな る。

Fig.3-10に(3-29)式 のtrace型 につ いて εを固定 して ξを、Fig.3-11に ξを固定 して εを変

化 した レオ ロジー 予測曲線 を示 す。勇 断流 動特性 を見 ると、 第一法線 応力差 は低 勇断速度領 域

では勇 断速 度の1/2乗 に比 例 して増加 し、高 勇断 速度 にな る とや がて一 定値 になる 。 また、 εを

変化 した場合 はshear-thinning性 の度合 いが変化 す る だけであ り、 εが変化 して も第 一法線応 力

差の最 大値 は一定 値 をとるの に対 し、 ξを変化 す る と第一法 線応 力差 の最大値 が 変化す る。伸

長粘度 予測 曲線 を見 ると、 一軸、 二軸 、 平面伸 長 粘度全て に おいて ξを変化 す る と高伸長速 度

領域 にお け る粘度 の最大値 が変化 す るだけであ るが、 εが変化 す るとextension-thickening特 性 の

強度が 変化 す る。 しか しなが らこのタイ プの モデルはextension-thinning陛 は 全 く示 す ことがで

きない 。Fig.3-12に(3-29)式 のexp型 について εを固定 して ξを変化 した レオ ロジー予測曲

線を示 し、Fig.3-13に ξを 固定 して εを 変化 した レオ ロジー予測 曲線 を示す。 このモデルのパ ラ

メー タ変化 によ る レオ ロジー予測 曲線 が示す傾 向は勇断、 伸 長 ともにtrace型 とほ とん ど同 じで

ある ものの、 このタ イプは 伸長粘度 曲線でeXtension-thickeningを 表現 で き ることが大 きな違い

である。exp型 の方が 勇断 と伸長 の両流 動特性 に対 して精 度 良 く予測が 出来 るため、流 動解析 に

はほ とん どexp型 が用い られて い る。 以上の予測 曲線 を見 ると分 か るとお り、PTTモ デル には2

種類 のパ ラ メータ があ るた め様 々な レオ ロジー特 性 に対 して 多様な予 測が行 える のが特徴で あ

る。PTTモ デ ルは数値 安定性 が良 く、 比較的 良好 な流 動特 性 を示す。 単一緩 和モ ー ドで解析 を

行った報告 ではGiesekusモ デ ルが多 く用い られて いた が、 多 モー ドの必要性が唱 え られ るよう

になってか らはPTTモ デル の解 析 も多 くな され るようにな って きた。

この モデルは 単位体積 あた りの 絡み合 い点 を一定 として い るため、高変 形速度領 域で レオ ロ

ジー特 性 を示せ な い との指 摘があ る。 また、 ξが構 成 式 に存在 する ことか ら応 力緩 和な どの レ

オロジー特 性が周期 関数 とな り振動 を起 こすため、滑 りは考慮 すべ きではない との指摘 もあ る。
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3.6Larsonモ デ ルO」

・一》Tk・ 曙 駆 騨)-2X,G,D(3-3・)

Larsonモ デ ル は 管模 型 理 論 か ら導 出 され た 式 で あ る。

Larsonは 、積 分 型 のDoi-Edwardsモ デ ルD(直 鎖状 の 高 分 子 を モ デル に し、 配 向 した 高 分子 鎖

が収 縮 す る ときは 絡 み 合 っ て い る高 分 子 を伴 った緩 和(Reptatめn緩 和 時 間)よ り自分 自身 の緩

和(Rouse緩 和)が 強 く働 く との考 え に基 づ い た モ デ ル)を 基 にい くつ か の近 似 を行 い、 側 鎖 状

の高 分 子 鎖 の モ デ ル へ 拡 張 した(Fig.3-14)。 配 向 した 高 分 子 鎖 が 収 縮 す る と き、 側 鎖 が抵 抗 と

な っ て 平衡 長 まで 完 全 に収 縮 しな い こ とを考 慮 し、 そ の 抵 抗 値 とな る パ ラ メ ー タ ζを加 え た 。

(3-30)式 は 緩 和 時 間分 布 を考 慮 したLarsonモ デ ル で あ る。

Fig.3-15に この モ デ ル の レ オ ロ ジ ー 予測 曲 線 を 示 す 。 勇 断 流 動 特 性 を見 る と、 ζが 小 さ くな る

ほ ど高 勇 断速 度 領 域 で 勇 断 粘 度 のshear-thinnnig性 の 生 じ方 が 変 化 し、 また 第 一法 線 応 力 差 が増

加 す る 。 伸 長 粘 度 曲 線 を 見 る と、 ζが 小 さ い ほ どeXtensi・n-thickening特 性 が 強 く現 れ る が 、

eXtension-thinning't生 の 勾 配 は ζ の 変 化 に よ ら ず 一 定 で あ る 。 さ ら に こ の モ デ ル は

extension-thickening性 が 急 激 に立 ち上 が り、 比較 的 シ ャー プ な 予 測 曲 線 を示 す 。

この モ デ ル は 数 値 安定 性 が 悪 く、 多 重 解 が発 生 しや す い 問 題 もあ る こ と か ら数 値 解 析 に用 い

られ た 報 告 例 は ほ とん ど無 い 。 しか しな が ら、 以 下 に述 べ る 不 可 逆 モ デ ル を用 い た レオ ロ ジ ー

特 性 の 予 測 が定 量 的 に 良 好 な 結 果 を得 て い る こ と や、 管 模 型 理 論 か ら導 出 さ れ た 構 成 方程 式 の

妥 当性 を評 価 す る た め に も、 流 動 解 析 に適 用 し検 討 を 行 う必 要 が あ る。

・一■/A-・一■ .・,」.,一 一i.…-t.i,一 圭.㌧ン

k一㌦;一 一・■一」'≡?f-,.一'-rT・ ●一ン:・ ㌔ 三,_'」孝 ≡≒-t--T・脚
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Fig.3-14Modelingof(a)Doi-Edwardsand(b)Larsonmodels.
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3.7White.Metznerモ デ ル8)

　
τk+λk(II】))Tk=2γ1k(IID)D(3-31)

Upper℃onveCtedMaxwellモ デ ル は 線 形 粘 弾 性 領 域 で の レ オ ロ ジー 特性 の 応 答 を良 く表 現 で き

るモ デ ル で あ るが、Table3-1の 通 り勇 断 粘 度 と第 一 法 線 応 力差 係 数 が 全 て の 勇 断 速 度 にお いて

一定 値 を示 しshear -thinning特 性 を 示 す こ とが で きない 。 こ の た め 勇 断 速 度依 存 性 を示 す実 際 の

粘 弾 性 流 体 と定 性 的 に 一致 しな い 。 そ こでWhiteとMetmerはshear-thinning特 性 を表 現 す る た め

にUCMモ デ ル の緩 和 時 間 λに 変形 速 度 の 関 数 を加 えた(3-31)式 の モ デ ル を考 え た 。

λ(IID)の 式 は い くつ か 提 案 さ れ て い るが 、 代 表 的 なモ デル と してIdeら9)に よ る(3-32)式

とBarnesら10)に よ る(3-33)式 が あ る。

Xk(IID)一
、.α 緬(ldee…1)(3-32)

Xk(II・)一
、.K転(B・r・e・e…1)(3-33)

α(Ideetal.)とK1、K2、n(Barnesetal.)は 非線形パ ラメー タであ る。

Fig.3-16に(3-32)式 のIdeら のモデル を用いた単一緩和 モー ドで の定 常 レオ ロジー予測曲

線を示 す。勇断流 動特性 を見 ると、 αが小 さ くな るほど勇 断粘度、第 一法 線応力 差 は ともに大

きくな る。高勇断速度領域 において勇断粘 度は勇断速度の一1乗に比例 して減少 し、第 一法線応力 『

差は一 定値 にな る 。伸長流 動特性 を見 ると、 αが 小 さい値 を とった場 合 は一軸、 二軸、平面 伸

長粘度 全 てがあ る伸長速 度 で無 限大 とな る。 これは α<2/」3の 場 合 にお こ り、例 えば一 軸伸長

粘度で は λ ε=1/(2-V-3α)の とき無 限 大 をとる。 α≧2/,/-3の場 合 はextension--thinningt生 を示 しな

が ら発散 す るこ とな く予測 が行 える。 また、 グラフには 示さないが(3-33)式 のBarnesら

のモデ ル を用 いた 場合は非 線形パ ラメ ータが3種 類 あるため多様 な予測 が行 え、 かつ単一緩 和

モー ドにお いて も定常勇断 、伸長流 動特性 ともに良好な予測 が行 え る。例 え ば勇 断流 動特性 に

ついて 、勇 断粘 度 曲線は変 化 させ ずに第 一法線応 力差の みを 変化 させ た りと、勇 断粘度 曲線 と

第一法線応 力差曲線 を独立 に設定 す ることがで きる。

この モデ ルを 流動解析 に適用 した場合 は数値 安 定性が よ く、 収束解 が得 られ やす い。 また上

述の通 りこのモデ ルは元来 単一緩和 モ ー ドモデル として 開発 され、多 重緩 和 モー ドモデルへ と

拡張 され たもので あ る。そ の ため多重 緩和 モー ドで の解析 も可能であ るが、 ほ とん どは単 一緩

和モー ドで解析 されてい る。 また、伸長粘 度 の予測精 度 が低 い が、勇断 流動支 配 と考 え られ る

流動場 に対 して有効 なモデルで あ る。
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3.8Leonovモ デ ル11)

・-2幽 誓 帖 ・(1一吃 ㈹ 一δノ(3-34)

A・ 馳 一新[C-'k-・ ・-1{晒}]一 ・(3-35)

隅 一去(・一・)G,[㌔ ご・1。,-6](3-36)

Leonovモ デル は理論的 に作成 された 式であ り、 完全弾性 体 の構成方 程式 を粘弾 性体 へ拡張 し

たモ デルで あ る。βはstrain-hardningを 表す非線形パ ラメー タであ り0≦ β≦1を とる。Wsは 弾性

ポテ ンシ ャル であ る。 このモ デル は勇断流 動の場合 には β=0と お け るが、非 定 常一軸 伸長粘度

の予測 曲線が βの 値 によって大 き く変化 す るな ど伸長流動で は βが大 きく影響 す る。 しか しな

が らβ を考慮 した 場合は式 が複雑 にな り数値解 析 が非常 に困難 にな る。また、 β が大 きくな る

と解析 可能 な勇断速度お よび伸長速度 の上限が小 さ くな る。

Fig.3-17に β=oの も とでsを変化 した場合 の定 常 レオロジー予測曲線 を示 す。勇断流 動特1生では、

s=0の モ デル はGiesekusモ デ ル の α=0.5の 予測 曲線 と一 致 し、s≠0の モ デ ルは高 勇断速度 にお い

て勇 断粘 度は η。sにな る。 第一法線応 力差 の予測曲線はSが 変化 して も同 じ勾 配 を示 し、Sが 大 き

くな るほ ど高勇 断速度側 にわ ずかにシ フ トす るだけで あ る。このモ デル はshear-thinnin9性 が 比

較的弱 い こ とがわ か る。一軸伸長粘度 予測 曲線はeXtension-thickening性 をほ とん ど示 さず、s=0

で は 高 伸 長 速 度 で6η 。に な る 。 二 軸 伸 長 粘 度 はeXtension-thinnig性 を 示 す が 、

eXtension-thickening性 は示 すこ とがで きず、 平面伸長粘度 はsが変化 して も4η。の一定値 を示 すだ

けで あ る。伸長粘度 予測曲線か ら、sの 影響 は あ ま りない こ とが分 か る。伸長粘 度 に対 して はβ

≠0で予測 を行 う必要 があ る。

このモ デル は射 出成形CAEに 対 して用 い られて きた 。こ れはβ=0と したモデル が比較 的扱 い

やすい ことと、金 型 内流 動 では勇 断支配 と仮定 で きるこ とが理 由であ ると思われ る。 しか しな

が ら、 β ≠0と す る と解 が得 られ ないた め、勇断支配 のみ有効 なモデル とい える。伸長 流 を加 味

した流れ に対 して は どの程 度の精度 で予測で きるかは不 明であ る。
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3.9K-BKZモ デ ル12)'13)

・(t)一嵩 蟷 馴 一劉h(1・ 、・(,,、・1・
,・・'))(C;'(・・)・ec・(〆))d・'(3-37)

K-BKZモ デル は代表的 な積分型 構成 方程 式 であ る。 このモデ ル は経 験的に作 成 され た式で あ

り、 ゴ ム弾性 理論 に基づ い た弾性体 の構成 方程 式 を拡張 した ものであ る。弾性 体 の任意の時 刻

の応 力 は その瞬 間の変形様 式 のみ によ って求め られ る。外部 か ら受 け た力はすべ て内部の弾 性

ひずみ に よ り弾 性エ ネル ギー(ひ ずみエネル ギー)と して蓄 え られ る。 単位 体積あ た りのひ ず

みエネル ギー ωはひ ずみ テ ンソルの不変量(ICi,II..、,IIIC.i)に よる関数で表 され る。非圧縮性 流

体では体積 変化 を表 す第 三不変量(IIIa、)は1で あ る。

Kape12)とBernstein,Kearsley,Zapas13)は 現時刻 と過去の時 刻 を固定 した とき、粘弾性 の構成方程

式は弾 性 体のそ れ と一致 す る として、時 間依 存項 とひずみ 依存項 に分 離で きる とし、K-BKZモ

デル の一般 式で あ る(3-38)式 を導 出 した。

姻 か ¢一・橿C計 の 一∂葺q◎ 〃(3-38)

彫(∫一〆)は記憶関数であ り、緩和時間分布を考慮 した場合次式で表される。

m(・一・')一醗 塑(÷)(3-39)

また、Wagner14)は ひ ずみ エネル ギーWの 設定 が 困難であ るため、 ひずみ依 存項 にダンピング関

数 を用い(3-27)式 を以下 のよ うに変形 した。

τ(り孟 爵 塑(一 ≒ 〆)h(1・、・(・'、・1・の ゆ(〆)d・'(3-4・)

LuoとTannerisは(3-40)式 に第二法線 応 力差 の考 慮す るた め、第 一法線応 力差N、と第二

法線応力差2>2の 比 を表 すパラメータ θ を加 え、次 式を導出 した。

τ(t)一
、1θ償 馴 一劉h(1・ 、・(・・)・1・,…))働 ・θC・(〆))d・'(3-37)

この式 が通常用 い られ るK-BKZモ デ ルで あ る。 ダ ン ピング関数 は現 在 い くつ か提案 されてい

るが、次節 で詳 し く述べ る ことにす る。

K-BKZモ デル を流動解析 に適用す る場合 、連続 の式、運 動方程式 とエネルギー 方程式が微 分

型で あ るため、 微分型構成 方程 式の ように直接代入 によ る連立解法 を行 うこ とがで きず、 そ の
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取 り扱 い の困難 さか ら以前 は敬遠 されてい た。 しか し、LuoとTannerが 流 線 に沿 って応 力 を陽

的に求 め る流線積 分法 を提 案 してか らは、 ダイス ウェルや急 縮 小流 れ な どの弾性 が顕 著に現 れ

る系 な どに多 く用 い られ るよう にな り、そ の数値安定性 や多 モー ドで の解析 精 度 の高 さか ら こ

のモデル が評価 され るようにな って きた。その後、Mitsoulisらleに よ る渦 を生 じる急縮 小流 れの

計算 アル ゴ リズ ム を加 えた解析 な ど、 計 算手法の 工夫 によ り複雑 な流 れ場 や高流 量計算 が行 え

るよ うにな って きた。

K-BKZモ デル は勇断流 動特性 と一軸伸 長流 動特性 の 予測精度 は比較 的高 く、パ ラ メー タβ を

緩和モ ー ドご とに設定 す る ことに よ り一 軸伸 長粘 度 の予測精 度は極 めて高 くな る。 しか しな が

ら平 面伸 長 粘度の 予測はeXtension-thickening特 性 を良好 に予測 で きない こ とか ら、平面 伸長流

れ には不適 ではない か との疑問 もあ る。 しか し榊 ら1Dに よるK-BKZモ デル を用 いた フィル ムキャ

ステ ィ ング行程 の シ ミュ レー シ ョ ンで は定性 的 に予測 で きてい るなど、K-BKZモ デ ルの適 用範

囲あ るい は適用限界 が どこにあるのかは現段 階では不 明であ る。

3.10ダ ンピング関数

ダ ン ピ ング関 数 につい て はい くつか の モデルが提案 され てい るが 、高分 子流体 の 挙動 を比 較

的良好 に表 現 し、数値解 析 によ く用 い られ るモ デル と して(3-41)式 のPSMタ イ プ18)と(3

-42)式 のWagnerタ イプ14)がある。

αh=
α+131c.・+(1-i3)Ic+3(3-41)

h一 叫 α61。-t+(・ 一 β)1・-3](3-42)

αとβ は非線形パ ラメータであ る。単 純勇 断変形 下 においてIC=1♂ とな りβは 影響 しないた

め、通 常勇 断 レオ ロジー特性 の フィヅテ ィングか らαを決定 し、伸長 流動特性 か らβ を決定 す

る。PSMとWagnerタ イ プは ともに レオ ロジー特性 の予測精度 は高 く、特 に多重 緩和 モー ドで β

を緩和 モー ド毎 に設 定 す るβ を々用い る と、extension-thickening性 を示す一 軸伸長 粘 度 を高精度

で予測 す るこ とがで きる。 ただ、各緩和 モー ドでパ ラメータ を設定す るとダ ン ピ ング関数 に時

問依存 項 が入 るこ とにな り、本来 時間 一ひ ずみ分離型 モデル として開発 され たK-BKZモ デ ル の

意味合 いか ら外れ て しまう。そのため 、 この手法 を用い るべ きではな い との指摘 もあるが、 こ

のモデ ル を急縮小 流れ な ど一軸伸 長流 れが強 く影 響 する流 動 場 に適用 し、定量 的 に一致 した結

果が い くつか報 告 され て い る。 この手法の妥 当性 と適 用性 につ いて さ らに詳 しく検 討 す る必 要

があるが、定 量的な結果 を得 る可能性 を秘 めて い るモデル とい える。

Fig.3-18にPSMタ イプ の レオ ロ ジー予測曲 線 を示 す 。勇断流 動 特性 を見 ると、第 一 法線応 力 差

は低勇 断速度領 域 で は勇断速度 に比例 して上昇 し、高勇 断速 度 になる と次第 にあ る値 に漸近 す

る様 子 が分 か る。 また αが大 き くな るほ ど第一法 線応 力差は 大 き くな り、 平均分 子量 または分

岐性 が よ り大 きな高分子 に見 られ る特性 を示 す。伸 長流 動特性 を見 ると、 βが小 さ くな るほ ど
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一 軸 伸 長 粘 度 のextension -thickening性 は 強 くな る 。 しか し な が ら二 軸 伸 長 粘 度 で は

eXtension-thickening性 は 示 さず、 βが 小 さな値 をと ると発 散す る傾 向 に ある。 平面伸 長粘 度 で

は勇 断 と同様 βは 影響せず、 αが大 きくなる とeXtension-thickening性 を示 す。Fig.3-19にWagner

タイ プの レオ ロジー予 測曲線 を示す。 勇 断流動 特性 を見 ると、勇 断粘 度 はPSMタ イ プに似 た予

測曲線 を描 くが、Wagnerモ デルの方はshear-thinning性 が若干強 く現 れ る。第一法線応 力差 は低

勇断速 度 領域で は 勇断速度 に比例 して 増加 す るが、 高勇断速 度領 域で は最大値 を取 った後徐 々

に減少 す る。 この モデルは αが小 さ くな るほ ど第 一法線応 力差 が大 き くな る。一 軸伸長粘度 曲

線は、粘 度 の 立ち上 が りがPSMタ イ プよ りもシャー プに見積 も りextension-thinningb生 も強 く現

れる。 また、非定 常一軸伸長粘度の 予測で は長時 間側 でstress-overshootを 示 す。 このovershoot

は、実 験 的 に長 時間側 を正確 に測 定す るこ とは困難 で あ ることか ら、 現 実的 な現象 であ るか は

不明 であ る。二軸 伸長粘 度はeXtension-thickening性 を 示 さず、 平面伸 長粘 度曲線 は αが 小さな

値を取 らな い とeXtension-thickening性 を示 さない 。 この ようにPSMタ イ プ とWagnerタ イ プは勇

断特性 か らαを決 定 した場 合 には平面 伸長粘度 曲線 を独 立 して変化 させ るこ とは で きず、 また

二軸伸 長 粘度 もextension-thickening特 性 を示 す ことが で きな いため、 これ ら2つ の伸長 粘度 の

予測精 度 は劣 ると言われて い る。 しか しなが ら前 述 の ように勇断流動 特性 と一軸 伸長粘度 の 予

測能 力 は高 く、 急 縮小部 にお ける渦 の発生現象 の流 動解析 結 果が定 量 的 に一致 す るな ど、 勇 断

支配 あ るい は一 軸伸長流 動が加わ った流動場 には定 量 的に良好 な予測 を示す 。数値 解析 で どち

らのダ ンピ ング関 数 を用い るか は研究 者 の好 み に よるところが大 き く、 これ まで に定性 的さ ら

に定 量 的な検討 が 多 くな されてい る。 しか しなが らこの2つ のダ ンピ ング関数 を用 い、それ ぞ

れの長所 、短所 とい った特性 について検討 した例 はほ とん ど無い。

PSMとWagnerタ イ プは 前述 したように勇 断流 動特性 は αのみ によって決定 され る。つ ま り勇

断粘度 によって α を決定 す る と、第一 法線応 力差 は 自然 と決 まって しまう。 しか し、 高分子 の

単純 勇 断変形下 のダ ンピング関 数は その材 料 に よ りい くつかの タイ プ に分 け られ、 勇断粘 度 と

第一法 線応 力差 は 独立 に設 定す る方が 好 ましい と考 えられ る。そ こで 緩和モー ドごとにαを設

定す る方法 もあ るが、 βの 設定が煩雑 にな りさ ら に不可逆モ デルが適 用で きない な ど問題 点 も

で て く る 。そ こ で ダ ン ピ ン グ関 数 の 減 衰 特 性 を 多 様 に表 現 で きるモ デ ル と してFiegleと

Ottinger19)が提案 した(3-43)式 が ある。

1
h=

1・ α(1。,t-3)n1(1。-3)・2(3-43)

α、nl、n2は 非 線 形 パ ラ メー タで あ る 。Fig.3-20にFiegle-Ottingerタ イ プ の レオ ロ ジー 予測 曲 線

を示 す 。 勇 断 流 動 特 性 を見 る と、 こ のFiegle-Ottingerタ イ プ は単 純 勇 断 流 動 の 予 測 に お い て、 α

とn(=n1+n2)の2つ の パ ラ メ ー タ が あ るた め多 様 な 予 測 が 可 能 にな る こ とが分 か る。 しか し

な が ら 一 軸 伸 長 粘 度 と二 軸 伸 長 粘 度 は パ ラ メー タ が どの よ う な 値 を と って も発 散 して しま う 。

また 平 面伸 長 粘 度 もnの 値 に よっ て 予測 曲 線 は 大 き く変 わ り、値 に よ って は発 散 して しま う。 こ
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の よう に このモデ ルは 勇断流 動特性 につ いては多様 な予測が 行 える ものの、伸長 流動特性の 予

測 精 度 は ほ とん ど行 え な い と い う欠 点 が あ る 。 そ こでOtsuki20)は 、 勇 断 流 動 特 性 に は

Fiegle-Ottingerタ イプ と同様 な多様性 を持 ち、 一軸伸長粘 度予測 はPSMやWagnerタ イ プの様 な

良好な予 測が行え るように以下 のモ デル を用 いた。

　
h=

α ・(βl
c-t+(1-P)1。+3)n(3-44)

このモデルはPSMタ イプにパ ラメータnを 付 与 したモデル とな るこ とか ら、拡張PSMタ イ プ と

呼 ばれ る。Fig.3-21に レオ ロジー 予測 曲線 を示す。 ここでは αとβの変化はPSMタ イプ と同 じ傾

向を見 せ るため、且パ ラメー タの変化 のみを示 してい る。勇断流 動特性 を見 る と、nの 変化 によっ

て高 勇断速度領域で α変化 とは違 った予測 を示 し、 αとnの 組み合 わせで様 々な予 測 が行 えるこ

とが分 か る。 一 方 で 伸 長 粘 度 曲線 を 見 る と、 全 て の 粘度でnが 小 さい と発 散 し、 大 きい と

eXtension-thinning性 が 強 くな る傾 向 に あ る 。 ま た 、 非 定 常 一軸 伸 長 粘 度 曲線 は 緩 や か な

stress-overshootを 示 しなが ら良 好な予測 が行 える よ うにな る。大槻 は この拡張PSMタ イ プを用

い不 可逆 ダ ンピング関数 を適用す るこ とで、二重 管 ダイスウ ェル シ ミュ レー シ ョ ンで定量 的 に

良好 な結果 を得 るこ とがで きてい る。
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Wagnertypedampingfunction
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ExtendedPSMtypedampingfunction
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3.11不 可逆 ダ ンピング関数(irreversibleダ ンピング関数)

絡 み 合 った高 分子 がひ ずみ を受 け ると、 高分 子 は配向 した後緩和 してい き、 絡み 合 いがほ ど

け るとそ の後 再生 され る こ とは考 えに くく、 当初 持 ってい たポテ ンシ ャル は低 下 する と考え ら

れ る。 一般 的な粘 弾性 の構 成 方程式 に はこの不可 逆性 は考慮 されて お らず(可 逆 モデル)、 構

成方程 式 が実際 の高分子 挙 動を正 確 に表現 で きない と指 摘 され て い る部 分で もあ る。特 に、 他

段階の 反復 変形下 にお いて その応答 を うま く予測 で きない。 これ は、 反復変形 を行 って もダ ン

ピング関数 が再び 増加 す る ことが漂 因 とな ってい る。ダ ンピ ング関数 は高分 子の 絡み合い に よ

るポテ ンシ ャル(弾 性率)を 表す 関数 であ る と考え られ、絡み 合 いがほ どけ る事 に よって一 旦

減少 したダ ンピ ング関数 が再 び増加(絡 み合 いが再 生)す る事 は考 え に くい。 この事はダ ン ピ

ング関 数 に不可逆 性が考慮 されていな い事 を示 してお り、不 可逆性 を考慮 した場 合、通常減 衰

関数 と して表 され るべ きであ る。

Wagner21)は 時 間依存項 とひ ずみ依存 項 に分離で きる時 間一 ひずみ分離 型構 成方 程式 には不 可

逆モデル が適用で きる と提 案 した。Larsonモ デル とK-BKZモ デル は分離型 構 成方程式 であ るた

め不可逆 モデル を用 い ることがで きる。

Larsonモ デル は、 ひずみ依 存項で あ るD'Tkが 負 に なった ときそれ を0と す るこ とで不可逆モ

デル にな る。

1):τk<0→D:τk=0(3-45)

この モデル につ いて二段 階の反 復 変形 を考 える 。第一段 階 目で応 力は負 の値 を と りなが ら応

力緩和 が生 じる と予想 され る。その後 二段階 目の ひずみ をか けた瞬間 は残留応 力 に よって応 力

は負 の値 を と り、 ひずみが正 とな ることか らD:Tkの 符号 は負へ と逆 転 する。 それ に よ り応 力の

絶対値 は現 実 よ りも大 き く見積 もってい くこ とになる。そ こで不可逆モデル を適用 した場合 は、

第一段 階 目の変形 で緩和 が 生 じた分、 二段階 目の変形 を受け た時は本 来持 って い たポテ ンシ ャ

ルを維持 してお らず、 その応 力変化 は比較的緩や かにな り現 実的な値 を とる と考 え られ る。

K-BKZモ デル に対 して、Wagnerは ダ ンピ ング関数 が常 に最 小値 を と り続 け ることで不可逆モ

デル にな る事 を提案 した。

h(ち 〆)一 櫛[h(lc-・(,・
,,、・1・(ttl,t、)](3-46)

この不 可逆モ デル を用 い ることで、反 復変形 に よる応 答 は実験値 に よ く一致 す る こ とが報 告

され てい る。 しか しなが ら、3.9、3.10節 で述 べた各緩和モー ドで異な る非線形パ ラメー

タ(β ρ を用 い ると、 ダ ン ピング関数 に時 間項 が加 わ るこ とにな り不可逆モデ ル は適用 で きな

い。

不 可逆 モデル をダイス ウェル に用 いた報告例 は、 これ まで にGoublommeら22)とOtsukiら2。)の2

報が あ る。Goublommeら は ダイ上 流部 で縮 小部 を持 つ 円管 ダイス ウェル解 析 を行 い、可逆モデ

ルで は うま く予測 で きなかった が、不 可逆 モデル を用 い ることで解 析 結果は改 善 された と報 告

して い る。 しか しなが ら、 彼 らは縮 小部 を伴わ な いス トレー トダ イで は反復特性 はほ とん ど現
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れ な い と 考 え 、 シ ミ ュ レ ー シ ョ ン は 行 っ て い な い 。Otsukiら は 二 重 管 ダ イ ス ウ ェ ル 解 析 を 行 い 、

可 逆 モ デ ル は 実 験 値 よ り 過 大 に 予 測 し た が 不 可 逆 モ デ ル を 用 い る と 実 験 値 を 良 好 に 予 測 で き る

よ う に な っ た と 報 告 し た 。 ま た 、 ダ イ 上 流 部 で 縮 小 部 を 考 慮 し た 場 合 と 考 慮 し な い 場 合 の 両 方

に お い て 可 逆 モ デ ル と 不 可 逆 モ デ ル の 差 が 顕 著 に み ら れ た こ と か ら 、 ダ イ リ ッ プ 付 近 で も 反 復

変 形 特 性 が 作 用 し て い る で あ ろ う と 報 告 し て い る 。
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第4章

レオロジーデータから物質定数の自動最適決定手法の

開発 と構成方程式の妥当性評価
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4.1は じめに

粘弾 性 の構 成 方程式 を流動解析 や変形 解析 な ど に用い る場合、 まず構成 方程 式 の 中にあ る物

質定数 を 対象材 料 にあ わせ て決 定 しなけ れば な らない 。 それ は材料 に よ って レオ ロジー特 性

(応力 緩 和や勇断 、伸長粘 度 曲線 など)は 異な る ため、 それ らを正確 に予測 す る ためにモデ ル

パラメー タを設定 す る必 要 があ るか らで あ る。物質定 数 には微 小変形 に よって決定 され る緩 和

スペク トル(緩 和時 間 と緩和弾性率 の組 み合 わせ)と 大 変形 に よって決定 され る非線形パ ラメー

タがあ る。実験で 測定可能 なデ ータ と しては、勇 断特性で は 勇断粘度 、第 一法線 応力差、応 力

緩和 や反 復変形 下 の応力 変化 があ り、伸 長特 性 は一軸 伸長粘度 、 二軸伸 長粘 度や平 面伸長粘 度

のデー タが挙 げ られ る。そ の中で通常 勇断特性で は勇断粘 度 と第 一法 線応 力差か ら、伸長特 性

では一 軸伸長粘度 をも とに して非線形 パ ラメー タ が決定 され る。 また 、勇断 レオ ロジーデー タ

は歪み あ るいは 歪み速度 一定 の も とでの定常 デ ータが得 られや すいが、伸 長 レオ ロ ジーデー タ

は材料の延伸切れ が起 こるため定常デー タは得 に くく、非定 常データが多 く用い られ る。

これ ら物質定 数 を手 動 で決定す る際 には、特 に 緩和時間 分布 を考 慮 した 多重緩和 モー ドにお

いては 煩雑 さがつ きまとう。そ こで コ ン ピュー タ 上で物質定 数 を自動 的 に決定 す ることがで き

れば、 その煩雑 さは もとよ りよ り高精度 で最適化 が行 えることにな る。

本研 究で は、 物質定 数 を決定 す るため の最 小二 乗法 を用 いた完全 非線形 回帰 プ ログ ラムを 開

発 した。最 小二乗 法はLevenberg-Marquardt法 に基 づい て いる。 また線形粘弾性 デー タか ら最適

な緩和 スベ ク トル を決定 す るプログラ ムには、初 期値の再設 定 を計算 中に 自動で 行 う機 能が含

まれて い る。 この プログラ ムをい くつ かの高分子 溶 融体の実 験 デー タ に対 して適 用 し、 この プ

ログラムの精 度 と妥 当性 を検討 し、 さ らに構成 方程 式の特性 について検討 を行 った。
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4.2構 成 方 程 式

本 研 究 で用 い た 構 成 方 程 式 は 微 分 型 のPTT((4-1)式)、Larson((4-2)式)と

GiCsekus((4-3)式)モ デ ル 、 そ し て 積 分 型 のK-BKZモ デ ル((4-4)式)で あ る。

K-BKZモ デル の ダ ン ピ ン グ関 数 はPSM((4-5)式)とWagnerタ イ プ((4-6)式)を 用

い た 。

・一》 ・噛 包)ト …急・(1-…)¥k-2X・G・D(PTT)(4-1)

一 》 ・T・+)…¥k・ 号笥 蝋 ・G・δ)-2X・G・D(L・ 一)(4-2)

・一蕩 一 嚥 ・妾 ず 一2協D(Gie・e㎞ ・)(4-3)

・一晶 卵(∫_〆 λ

た)h(C71(〆)・ec・(〆))dtr(K-BK・)(4-4)

　
PSMtypeh=

α.β1。,t+(i-P)1。+3(4『5)

W・g・ …yp・h一 叫 αplc-1+(・ 一 β)1・-3](4-6)

ノ、は緩 和 時 間、G,は 緩 和 弾性 率 で あ り α(Giesekus)、 εと ξ(PTT)、 ζ(Larson)α とβ

とθ(K-BKZ)は そ れ ぞ れ非 線 形 パ ラ メー タで あ る.倉 、は1・w・-vec・ ・d時 間 微 分 で あ り遅k

はupper-。onvected時 間微 分 であ る(第3章 参照)。 これ らのモ デルは緩和 時 間分 布 を考 慮 した

際、比較 的粘弾性の挙 動を良好 に表す式で ある。
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4.3自 動最適化手法

非線形回帰手法は レオロジー特性の予測値と実験値との誤差を最小とする最小二乗近似を用

いながら物質定数を決定する事ができ、以下の式で求めることができる。

　
慧[馴 鵜 島{Ft}exp]-min(4-7)

ここでFiは 貯蔵 弾性 率、損 失弾性率や 勇 断粘 度な どの レオ ロジー特性 であ る。Mは 実験 値の数

であ る。下付 きの"pre"と"exp"は それ ぞれ予測値 と実験 値 を意味 す る。Xは 物 質定 数 を決定

するために用いたパ ラメー タで あ り、例 えばN、 λ彦、G,(k=1～N)や 非線形パ ラメー タであ る。

最小二乗法 はLevenberg-Marquadt法 に基 づいた手 法 を用い た。

本研究 では緩 和スペ ク トル は線形粘弾性 の動的データ(貯 蔵弾性率Gtと 損 失弾性 率G")か ら決

定 した。その決定 手順 は、

まず初期値 を λ、を10+4か ら10'4s、G,を108か ら100Paま で の9-dicade設 定 す る(N=9)。 ここ

で ん の増加 に伴い(ゐを減少 させ る設定 を行 うのは 、計算 をス ムー ズに行 いかつ妥当な解 を得 や

す くす るためであ る。

(4-7)式 を解 き、 ろ とG,の 解 を出す。

この時、材 料 の緩和時 間の範囲よ り初 期値で設定 した緩和時 間の範囲が広 く、計算 を行 っ

た最小 または最長緩和時 間(Z、 または 福)も しくは 緩和弾性率(Giま たはG")が 負 の値 を とっ

た り無 限大 へ発散 し、妥 当 な解 が得 られない場合 が ある。こ の場合 、従来 の手法 で は材料の 緩

和時 間が どの範囲 にあ るの かを再検討 し、 緩和モ ー ド数 を減 ら し初期 値 を再 度設 定 して再び 計

算を行 っていた。本研究で はZ、、ZMG、 またはGNが 負 になった り1015以上の値 を とった場合 は、

プログラム中で 自動的 に緩和モ ー ド数を1つ 減 ら しN=8と して(il、=IO'3～104sま たはIO'4～103s、

G,=107～100sま たは108～101s)再 び 計算 す る。 この計算 で も不適切 な解 が生 じた場合 は更にN=7

とし、 妥 当な解 が得 られ るまで同様 の手法 を繰 り返 し計算 を行 う。 この プログラム を用いて 決

定 され た緩和 スペ ク トル は 十分 妥当な値 が得 られ て お り、 よ り少ない 緩和モー ド数 で精度良 く

決定す る手 法が開 発で きた 。 また、 この プログラ ムを開発 した こ とで 初期値設定 の煩雑 さを解

消 した と言え る。

非線形 パ ラ メー タの決定 は、 まずK-BKZモ デル につい てβは 単純勇 断流動 に は影響 しな いた

め、勇断 レオロジーデー タ(勇 断粘度 η。と第一法線応 力差N、)か らαを決定 し、伸 長 レオロジー

データ(一 軸伸長 粘度 η亙σ)か らβを決定 した。 θは勇断や伸長 に依 存 しないパ ラメー タであ り

第一法線 応 力差 と第二法線応 力差(!>、)の 比(2>、/1>、)を 表 すパ ラメー タで あ る。第 二法線応 力

差の値 を測定 す るこ とは非 常 に困難で あ るため、今 回は2>、/2>2=-0.1としθ=1/9と 設定 した。微 分

型方程式 についてGiesekusの α、PTTの εとξ、Larsonの ζは勇 断 と伸 長 両デー タか ら決定 した

53



(Fig.4-1)。 こ れ ら 非 線 形 パ ラ メ ー タ の 初 期 値 は そ れ ぞ れ が と り う る 範 囲 に あ れ ば ど れ で も よ

く、 適 当 に 与 え て か ま わ な い 。 今 回 はK-BKZのPSMタ イ プ で は α=10、 β=0。5、Wagnerタ イ プ

で は α=O.2、 β=α5と し、PTTは ε=0.1、 ξ=O.1、Lars・nは ζ=0。25、(}iesekusは α=O.5を 初 期 値

と して 用 い た 。

dynarnicdataoflinear

viscoelasticityrelaxationspectrum

(GkZk)

(G'～ ω),(G"～ ω)

steadydataofshearflow
α(K-BKZ)

(ηs～Y),(Nl～Y)

ε,ξ(PTT)

兜脚 翻騨 農(綴も

(ηE～6,り β(K-BKZ)

Fig.4-1Determinationprocedureofmaterialconstantsinthisstudy.
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4.4結 果及 び考察

4.4.1緩 和 スベ ク トルの決定

まず 線 形粘弾 性 の動的 データか ら非線 形 回帰手 法 を用 い緩 和スペ ク トル の決定 を行 った。 実

験デー タはFig.4-2の プロ ヅ トで示すOtsukiら に よる高密 度 ポ リエチ レン(HDPE)溶 融 体の19

0℃ に お ける貯蔵 弾性 率(G')と 損失 弾性率(σ り で あ る。 まず初期 値 を試行 錯誤 の手 入力で

設定す る従 来 の手 法 を用いて決定 した。決定 したパラメー タ をTable4-1に 示 し、 この予測曲線 を

Fig.4-2に 示 す。この 結果か ら、実験 値 の存在 す る範 囲内で予 測値は 実験値 とほぼ一致 してい る

こ とが分 か る。次 に今回開 発 した初期 値 を 自動再 設定 す るプ ログラム を用 いて緩 和スペ ク トル

を決定 した。Table4-2に 決定 した値 を示 し、Fig.4-3に その予測 曲線 を示 す。 この結 果 も手動設定

による結 果 と同様 精 度良 くフィ ヅテ ィ ングで きて い る。 この 事 よ り、 今 まで初期 値 を手入力 で

設定 してい た煩雑 さを解消す るプログラムが開発で きた と言え る。

Fig.4-4とTable4-3は 低密度ポ リエチ レン溶融体(LDPEIUPACA)の150℃ におけ る最適化

の結果 で あ る。 この実 験デー タはMeissnerが 測定 した ものであ る。 また、Fig.4-5とTable4-4は 低

密度 ポ リエ チ レン溶 融体(LDPEMeltI)の150。Cに お け る結 果で あ る。 この 実験デ ータは

Launが 測定 した もの であ る。 これ ら溶融体 に対 す る最適化 は、HDPEの 時 と同様 の初期 値設定

および 自動再設定 を行 った もので あ り、 ともに8モ ー ドで収束 した。これ らLDPEの 結果 も実験

値 の範 囲 内で精度 良 く予測 がで きてお り、緩和 時 間の増加 に従 って緩 和弾性 率が 減少 する十 分

妥当な結 果 が得 られた。
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Table4-1DeterminedrelaxatlonspectrumforaHDPEmeltat190℃bythe

nonlinearregressionwiththemanualresetofinitialguesses.

左123456

Zk[・]7 .1×1σ34.7×1σ23.4×10-11.4×10015×10125×102
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Fig.4-2Determinationofarelaxationspectrumbyf孟tingtothedynamicdataoflinear
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4.1,
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Table4-2DeterminedrelaxationspectrumforaHDPEmeltat190℃bythe

nonlinearregressionwiththeautomaticresetofinitialguesses.

Zk[・ 】7
.3×1。-35.。 。 、。'23.2× 、σ1.4× 、。01.5。1。11.4× 、。2

544332
Gk圓 ・3×103・9×101・9×10・6×102・0×108・6×10

106
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聲 ♂1・4
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舞 ・・3

&芝 。,

舞量、。2▲ ・Eやe岬ta'
mPredlctlon

♂ ♂

Frequency,ω[s畠1]

Fig.4-3Determinatiollofarelaxationspectrumbyfhtingtothee男perimentaldataofdynamic

Viscoelasticityf(〕raHDPEmeltat190℃bythenonhnearregressionwiththeautomaticresetof

血hialguesses.EXperimentaldataaregivenbyOtsukietal1).DeterminedvahlesarelistedinTable

4-2.
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Table4-3DeterminedrelaxationspectrumforaLDPEIUPACAmeltat150℃by

thenonlinearregressionwiththeautomaticresetofillitialguesses.

k12345678

-32-2-10123

/tk[s]1.31×101.64×106.05×103.26×102.85×102.45×101.2×101。0×10
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Frequency,ω[s『1]

Fig.4-4Determinationofarelaxationspectrumbyf孟tingtothedynamicdataoflinear

ViscoelasticityforaLDPEmelt(IUPACA)at150℃bythenonlinearregressionw証hthe

automaticresetofinhialguesses.E)叩erimentaldataaregivenbyMeissner2).Determinedvalues

arelistedinTable4-3.
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Table4-3Determinedrelaxationspectru皿foraLDPEIUPACAmeltat150℃by

thenonlinearregressionwiththeautomaticresetofinitialguesses.

k124567

-4 -3-2-122
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Frequency,ω[s-1]
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viscoelasticityforaLDPEmelt(MeltI)at150。CbythenonHnearregressionwiththeautomatic

resetofinitialguesses.E)窪)erime■taldataaregivenbyLaun3).Determinedvabesarelistedin

Table4-4.
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4.4.2勇 断流動特性 か らの非線形 パラ メータの決定

非線 形 パ ラメ ータを決 定 す るプ ログラ ムを、 い くつか の高分子溶 融体 の単 純勇 断流動特性 に

よるレオ ロジーデー タに適 用 した

Fig.4-6はHDPE溶 融体 の結 果で あ る。 この流体 の緩和 スペ ク トル は4.4.1節 で初期値 自動

設定 プロ グラ ムを用 いて決定 した値 を用い、勇 断粘度 ηsと 第一法 線応 力謝1の 実験 デ ー タか ら

PTT、Larson、Giesekusそ してPSMとWagnerタ イ プのダ ンピング関数 を用 いたK-BKZモ デ ルの

非線形 パ ラメ ー タを決定 した。決定 した 非線形パ ラメータの値 をTable4-5に 示す。Fig.4-6か ら、

全モデ ル の予測曲線は実験値 を 良 く予測 で きて いる ことが分か る。 第 一法線応 力差を見 ると、

pTT、LarsonとK-BKZモ デル は実験値 の範囲 内で良好 に予測 で きてい るが、Giesekusモ デルは高

勢断速 度領域 で若 干実験値 を上 回って お り、更 に実験値 の領 域以上 に なる と他 の3モ デル よ り

もよ り大 き く見積 もってい る。

Fig.4-7とTable4-6はLDPEIUPACA溶 融体 につ いての結 果であ る。緩和 スペ ク トルは4.4.

1節 で 決定 した値 を用いて い る。この流体 も全モ デルは実験 デー タの範 囲内で勇 断粘 度 と第 一

法線応 力差 を高 精度で予 測で きて い るが、Giesekusモ デ ルは第一 法線応 力差 を実験 デー タの無

い高勇断速度 にな るほ ど他 のモデル よ り大 き く見積 もってい る。

Fig.4-8お よびTable4-7はLDPEMeltI溶 融体 の結 果 であ る。 この流体 の緩和ス ペ ク トル も4.

4.1節 で決定 した値 であ る。この実 験 データ は い くつかの 違 った温 度で測定 した ものであ る

が、 同 じ150。Cの グラフ に載せ るた め に温度 一時 間換算則 を用い た 。この よう にす ることで

測定 が困難 であ る高 勇断速度での第一・法線応 力差 の実験 データ を得 るこ とがで きた。Fig.4-8を 見

ると、LDPEIUPACA溶 融体 と同様Giesekusモ デ ル は第 一法線応 力差 が実験値 の存在 す る範 囲

では予 測値 が実験 値 を若 干 下 回 り、実 験値 の無い 高勇 断速度 領域 にな ると他 のモ デル よ り大 き

く予測 した 。

Giesekusモ デル が この ような予測 を示 す ことにつ いて考 察す る と、 そ もそ もこのモデルは単一

緩和 モー ドモ デル と して開発 され たもの であ る。Giesekusモ デ ルは第一 法線応 力差 を高 勇断速

度領域で 勇断速度 の1/2乗 に比例 して予測 す る事が 知 られてお り、多重緩 和モ ー ドに適用 した場

合は各 モー ドの重 ね合 わせ に よって表 され るた め高勇 断速 度 で大 き く予測 す る傾 向があ るもの

と思われ る。

以上 の結 果か ら、Figs.4-6、4-7と4-8の 勇 断粘 度 と第 一法 線応力差係数(N、/Y)にshear-thinning

特性 を示 す典型 的 な高分 子 溶融体 に対 しては 、全て の モデルで 単純 勇断流 動場 にお ける勇断 粘

度 と第一法 線応力差 の レオ ロジーデー タの予測が 比較 的高 精度 で予測 が行えた とい える。
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Table4-5Determinationofre】axationspectrumandnonlinearparametersforaHDPEmeltat

190℃.εandξinPTT,ζinLarson,αinGiCsekUsandαandβinK-BKZmodelSbyfittingtothe

experimentaldataofsteadyshearflowdata.
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Fig.4-6Determinationofnonlinearparalnetersbyf面ngtotheeXperimentaldataofsteady

shearflowforaHDPEmeltat190℃.ExperimentaldataaregivenbyOtsukietal1).
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Table4-6DeterminationofrelaxationspectrumandnonlillearparametersforaLDPEmeh

(IUPACA)at150℃.εandξ 血PTT,ζinLarson,α 血Giese㎞sandαandβinK-BKZmodelSby

fittingtotheexperimentaldataofsteadyshearflowdata.
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Fig.4-7Determinationofnonlinearparametersbyfittingtotheexperimentaldataofsteady

shearflowforaLDPEmelt(IUPACA)at150。C.ExperimentaldataaregivenbyMeissner2).
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Table4-7DeterminationofrelaxatioIIspectrumandnonlinearparametersforaLDPEmelt

(MeltI)at150℃.εandξ 血PTT,ζinLarson,α 血Giese㎞sandαandβ 血K-BKZmodelSby

fittingtotheexperimentaldataofsteadyshearflowdata.
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4.4.3勇 断及 び伸長流 動特性 か らの非線形パ ラメー タの決定

次 に一 軸伸 長粘 度 の レオ ロジ ーデ ータ も含 め た非 線形 パ ラ メー タの決定 を行 った。 ここで

Giesekusモ デ ルは、3章 に示 した よ うに一 軸伸長 粘度 のextension-thinning特 性 を表 現 する こ と

が出来 な い。一 般的 な高 分子溶液 ・溶融体 は一軸伸 長粘度 でex　ension-thinning性 を持つた め、

GiCsekusモ デルは その特性 を良好 に予測 で きない と予想 され る。その ため本説 ではGiesekusに つ

いては検 討 せず、PTT、Larsonそ してPSMとWagnerタ イ プダ ン ピング関数 のK-BKZモ デ ルにつ

いて検 討 を行 った 。

4.4.3.1一 軸伸 長粘度 にex　ension-thinning特 性 を示す高 分子 溶融体 か らの 非線形 パ

ラメー タ決 定

単純 勇 断 レオ ロジーデ ータ と単 純伸長 変形下 の 一軸伸 長 粘度デー タか ら非 線形パ ラメータ の

決定 を行 った。 まず、 一軸伸 長粘度 にeXtension-thinning特 性 のみ を持 つ流体 を用 い非線 形パ ラ

メー タ の決定 を行 った。Fig.4-9とTable4-8にPIB/C14溶 液 の25。Cに おけ る最適 化 を行 っ た結果

を示 す 。 この実験 データはQuinzaniら が 測定 した もの を文献 か ら引用 した。勇 断粘度 と第 一法

線応力差 をみ る と、 全てのモデルが実験デー タを精度 良 く予測で きた。一軸伸 長粘度 を見 る と、

低伸長 速 度領域で 全モデル とも実験値 を若 干下 回 ってい るが 、 更に低 伸長 速度領 域 において 伸

長粘度 は3η 。を示せてい るこ とか ら妥当 な値 であ るとい える。高伸長 速度領域でWagnerモ デル

は他 の モデル と比 べて伸長 粘度 を下回 る予測 を してい るが、 これは このモデル の 特性 による も

のであ る。

Fig4-10にpolydimethylsiloxane(PDMS)溶 融体 の23℃ におけ る最適化 を行 った結果 を示す。

Fig.4-10の プロ ッ トで示す定常勇断変形で の勇断粘 度 ηs、第 一法線応 力差N1と 定 常一 軸伸 長粘度

ηEUの 実験 データはMestadiら が測定 したものであ る。 この材料 について は線形粘 弾性 デー タが

入手 で きず緩和 スベ ク トルの決定が 行 えなかった ため、Mestadiら が決 定 した値 を用 い た。この

緩和 スペ ク トル と、 本研 究で決定 した非線形 パ ラメー タをTable4-9に 示 す。一軸伸長粘度のデー

タが高伸 長速度 まで得 られてい ない ためeXtension-thi皿1■gが どの程度示 すのかは不明で あ るが、

実験 デー タの存在 す る範 囲内で は全 モデ ル とも高精度 で予測 で きて い る。

Fig.4-11とTable4-10はPolypropyrene(PP)溶 融体 の175℃ の 結 果 で あ る 。 こ の流 体 は

Hingmannら に よる定 常勇断粘度 と定 常一軸伸長粘度 の実験 デー タか ら非線形パ ラ メー タを決定

した。 ま た、 この流体 も緩 和 スペク トルは文献値 を用い た。Fig.4一を見 る と勇 断粘 度は 全モデル

ともほ とん ど同 じ予測 曲線 を描 き実験 値 と一致 してお り、伸 長粘 度の 高伸長速 度 側で は実験 値

と全モ デル の予測 値が若 干 ずれてい る。 この一軸 伸長粘度 につ いては 、実験値 の 測定 を我 々 が

行 った わ けでは な いため 測定精度 が どの程度 であ るの かは分 か らな いが、 予測値 を全伸 長速 度

領域で 一致 させ る ことは不 可能で ある こ とか らこの予測結果 は十分良 好 な値 を と ってい ると言
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える。K-BKZモ デルのWagnerタ イプは、一軸伸長粘度 が他 のモデル と比較す る と高伸 長速度側

で少 な く見積 もってい るが、 これ はこのモデ ルがe)並ension-thinning特1生 を顕著 に見積 も る傾 向

にあ るか らであ る。

以上の3つ の結 果か ら、 一軸伸長粘度 にextensi・n-thinning特 性 を示 す高分子溶融体 に対 して、

本研究 で開発 した 勇断流動 特性 と伸長 流動特性 レオ ロジーデ ー タか ら非線形 パ ラ メー タを最 適

化す るプログラムが十分適用で きるこ とが分か った。
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Table4-8Determinedvaluesofnonlinearparametersandusedrelaxationspectrumfora5.O

wし%PIB/C14solutio且at25℃.εandξinPTT,ζhlLarsonandαandβ 血K-BKZmodelSbyfitting

totheexperimentaldataofsteadyshearflowanduniaxialelollgationalviscositydata.
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Fig.4-9DeterminationofnonlinearparametersbyfittingtotheeXperimentaldataofsteady

shearandsteadyuniaxialelongationalflowfora5.Owし%PIB/C14solutionat25℃.E】q)erimental

dataaregivenbyQuinzanietal4)..
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Table4-9Determinedvaluesofnonlinearparametersandusedrelaxationspectrumfora

PDMSmeltat23。C.εandξinPTT,ζinLarsonandαandβinK-BKZmodelsbyfittingtothe

experimentaldataofsteadyshearf【owanduniaxialelongationalviscositydata.

Zk[・]1.1×109.8×107.0×104.7×104.2×104.6×10

G、[P・]6 .2。1045.7。1044.4。1041.7。1041.6。1034.4。101

nonlinearpTTε=0 .365Larsonζ=0.765PSMα=5.51Wagnerα=0.278

parametersξ=0.383β=0.695β=0.400
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Fig.4-10Determinationofnonlinearparametersbyfittingtotheexperimentaldataofsteady

shearandsteadyuniaxialelongationalflowforaPDMSmeltat23℃.Eやerimentaldataaregiven

byAMestadietal⇒..
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Table4-10Determinedvaluesofnon翫nearparametersandusedrela)cationspectrumfbraPP

meltat175℃.εandξhlPTT,ζinLarsonandαandβhlK-BKZmodelsbyfittingtothe

experimentaldataofsteadyshearviscosityanduniaxialelongationalviscositydata.

parametersξ=0.106β=0,948β=0・600
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4・4・3・2一 軸 伸 長 粘 度 にextension-thickening特 性 を 示 す 高 分 子 溶 融 体 か らの非 線形 パ

ラ メー タ決 定

今 回 開 発 した プ ロ グ ラ ム を一 軸 伸 長 粘 度 にextension-thickening特 性 を持 つ150℃ の 低 密 度 ポ

リエ チ レ ン(LDPEIUPACA)溶 融 体 に適 用 した 。 非 線 形 パ ラ メ ー タ は4.4.1節 で決 定 し

た値 を 用 い 、 非 線 形 パ ラ メ ー タ の 決 定 に用 い た レ オ ロ ジー デ ー タ は4.4.2節 で 用 い た定 常

デー タ の 勇 断 粘 度 η と第 一 法 線応 力 差Nl、 そ して定 常 お よ び 非 定 常 一 軸 伸 長 粘 度 η で あ る。
ご ぢひ

一軸伸 長粘 度 を測 定 す ると きは
、材料 が延伸切 れ を起 こすた め定 常値 を定 め るのは 困難で あ る

事か ら、非 線形パ ラメー タ の決定 は非 定常デ ータ か ら決定 す るのが一般 的で ある。 そこで本 研

究で は非定 常一 軸伸長粘 度 データ か ら非線形 パ ラメー タを決定 し、定 常 と非定常デ ー タの予 測

曲線 を描 くこ とで その妥 当性 を評価 した。

まず従来 の全 緩和モー ドで統 一 した非 線形 パ ラ メー タ(以 後 シ ン グルパ ラメー タ と呼ぶ)を

設定 す る手法で最 適化 を行 った。そ の結果、 一軸伸 長粘度 を精度 良 く予測で きた モデルは一 つ

もな く、 特 にeXtension-thickening特 性 は全 くと言 って良 いほ ど表 現 で きな か った。Fig.4-12お よ

びTable4-10にPSMタ イプのK-BKZモ デルの結 果 を示 す。K-BKZモ デル は勇断流動特 性のみ か ら

αを決 定 す るため 勇断デー タの予測精 度 は良い こ とが分 か る。非定 常 一軸伸長粘 度 曲線 を見 る

と粘度 の立 ち上 が りは予測 で きて いる ものの長時 間側で は実 験値 を下 回ってお り、定常一軸 伸

長粘 度ではeXtension-thickeningの 立 ち上 が りをあ ま り表現 で きてお らず、 これがモ デル の限界

であ ると判断 で きる。 これ以上一軸伸長粘度 の予測精度 を上 げ るた めには 、LuoやMftsoulisな ど

が用 い た各緩和 モー ドで異 な った非線 形パ ラメー タを設定 す る手法(以 後マ ルチパ ラメー タ と

呼ぶ)が あ る。た だこの手 法 を用 いた場合、3章 で述べ た とお り時間 一ひずみ 分離型 モデルであ

るLarsonモ デル やK-BKZモ デル はひずみ依 存項 に時 間項 が加 わ るため、 その定義 か ら外 れ るこ

とに な り不適 切で あ る。 またPTTモ デ ルは時 間 一ひ ずみ 非分離 型モデ ルで あ るが、応 力緩和 に

おいて 長時 間側 で 時間 一ひ ずみ分離型 にな る事が 知 られてお り、 この モデル に対 して もマル チ

パラ メー タを用 い ることは 不適切で あ ると考 え られ る。 しか しなが ら多 くの レオ ロジー特性 を

精度 良 く予測 す るための 手法 として このマル チパ ラ メータ を検 討 す るこ とは十分価 値のあ る こ

とと考え 、更 にモ デ ルの 可能性 を検 討す る ため にこ の手法 を用 いた。K-BKZモ デ ルで は β、、

Larsonモ デル は ζ,、PTTモ デル は εkのマル チパ ラメータ 設定 を行 った 。マルチパ ラメー タの決

定は、K-BKZモ デル のPSMタ イプは 自動決定 プ ログラ ムを用 いたが、Wagnerタ イプは 妥 当な解

を得 るこ とが出来 なか った ためマニ ュアル手法 で決定 した。PTTとLarsonモ デルは ともにマニュ

アル プログラムを用 いて決定 を した。

Figs.4-13か ら4-16に8モ ー ドの定 常一軸伸 長粘度 の予測 曲線 を示す。 また全 緩和 モー ドの予 測

曲線 は 各モー ドの 重ね合 わ せで表 現 され るため、 各 モー ドの 予測曲線 も合わせ て 示 した。 この

結果か らPSMタ イ プのK-BKZモ デル は 比較 的 高精度 で 予測が出来 て い るも のの・他 のモデル は

予測 曲線 が波 打 ってお りその精 度は 十分 とは言 えない。 これは各 モー ドでeXtension-thickening
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を シ ャー プ に見 積 も る事 が原 因 で あ る と考 え られ る。 そ こでextension-thickeningの 立 ち上 が りに

必 要 な 緩 和 時 間 を よ り細 か く設 定 し、 試 行 錯 誤 的 な マ ニ ュア ル フ ィ ッ テ ィ ン グで12モ ー ドの

緩和 ス ベ ク トル を 再 決 定 し た 。 この緩 和 ス ベ ク トル を基 に 、 マ ル チ パ ラ メ ー タ を 用 い て非 線 形

パ ラ メ ー タ の 決 定 を行 っ た 。Fig.4-17と4-18にK-BKZモ デ ル の レ オ ロ ジ ー 予 測 曲 線 を 示 し、

Table4-12に 決 定 した非 線 形 パ ラメー タ を示 す 。Fig.4-17の 非 定 常 一 軸 伸 長粘 度 予 測 曲線 を見 る と、

PSMタ イ プ の 予 測 値 は 全 て の 伸 長 速 度 にお い て 長 時 間側 で 実 験 値 を下 回 っ た 。Wagnerタ イ プ の

予測 値 は 長 時 間 側 で 実 験 値 を上 回 り、 この モ デ ル の特 徴 で あ るstressovershootを 示 して い る。

Fig.4-18の 定 常 デ ー タ の予 測 を 見 る と、 勇 断粘 度 と第 一 法 線 応 力 差 は4.4.2節 と同様 に高 精

度 で 予 測 が 出来 て い る 。 一 軸 伸 長粘 度 はPSMタ イ プは 高 精 度 で 予測 が 出 来 て お り、Wagnerタ イ

プ も ま た 比 較 的 良 好 に予 測 で きて い る もの の 若 干 波 打 って い る が 、 実 験値 との 誤 差 は3%以 内

で あ り非 定 常 一 軸 伸 長 粘 度 の 立 ち上 が りの傾 向 が 良 好 に予 測 で きて い る こ とか ら そ の精 度 は 十

分 で あ る と判 断 で き る。Fig牛19と4-20にPTTとLarsonモ デル の レオ ロ ジー 予 測 曲 線 を 示 し、

Table4-i2に 決 定 した 非 線 形 パ ラ メ ー タ を 示 す 。Fig.419の 非 定 常 一 軸 伸 長 粘 度 の 予 測 結 果 を見 る

と、2つ の モ デ ル と も短 時 間側 で 予測 値 は実 験 値 よ り多 く見 積 も って い るが 、 粘 度 の 立 ち上 が

りの傾 向 は 良 好 に 予 測 で きて い る 。Fig.4-20の 定 常 デ ー タの 予 測 を 見 る と、 一軸 伸 長 粘 度 はや や

波打 ち な が らもeXtension-thicke■ing特 性 を 比較 的 良好 に 予 測 で きた 。勇 断流 動 特 性 を 見 る と、

PTTモ デ ル は 勇 断 粘 度 を高 勇 断 速 度 領 域 で 実 験 値 よ りも若 干 少 な く見 積 も っ て い る もの の、 勇

断粘 度 、 第 一 法 線 応 力 差 と も に 実 験 値 を精 度 良 く予測 で きた 。 一 方Larsonモ デ ル は 勇 断 粘 度 、

第一 法 線 応 力 差 と も に実 験 値 よ り大 き く見 積 っ た 。 こ の原 因 は 、Larsonモ デ ル は モ デ ル 中 に非

線形 パ ラ メ ー タ を1種 類 しか 持 って お らず 、 一 軸 伸 長 粘 度 のextension-thickeningを よ り強 く予

測す るた め に ζ、の値 を 小 さ くす れ ば 、勇 断 粘 度 と第 一 法線 応 力 差 も 同時 に増加 す る か らで あ る。

その た め 、Larsonモ デ ル は 一 軸 伸 長粘 度 にeXtension-thickening特 性 を持 つ 高 分 子 溶 融体 に 対 し

て測 定 可 能 な レオ ロ ジー デ ー タ 全 て を 高 精 度 で 予 測 す る こ と は 不 可 能 と思 わ れ、 これ は モ デ ル

の 限界 で あ る と考 え られ る 。

Table4-12DeterminedrelaxationspectrumandnonlinearparametersforaLDPEIUPACA

meltat150℃bythenonlinearregression.

k123456789101112

Gk[Pa]LOOxIO41.00x10-31.00x10-1.00x10-11.00x1001.00xIOI2.OOx1011.00×1022・00×105.00xIO27.00x1022.40xIO3

!tk[s]1 .29x1059.43x1045.84x102.71x101.05x1041.31x1035。21x1021.35x1025.58x105,24×1001.66xIO-17.19x10-2
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Table4-10Determinedvaluesofnonlinearparametersandusedrelaxationspectrumfbra

LDPEmelt(IUPACA)at150℃.α,βandβkinK-BKZmodelsbyfittingtotheexperimentaldata

ofsteadyshearflowandunsteadyuniaxialelongationalviscosity,
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Table4-11De重ermhedva且uesQfnon旺nearparametersandused【elaxationspectrumforaLDPEmelt(【UPACA)at150℃.Thenon㎞ear
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Fig.4-19PredictionofunsteadyelongationalviscosityforaLDPEIUPACAmeltat150℃bythePTTand
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4.5ま とめ

レ オ ロ ジ ー特 性 の 実験 デ ータ にモ デ ル 式 を最適 フ ィ ツ トさせ る こ と で
、 緩 和 ス ペ ク ト

ル と微 分 型 お よ び 積 分 型粘 弾 性 モ デ ル の 非 線 形 パ ラ メ ータ を決 定 す る完 全 非 線形 回 帰 プ

ロ グ ラ ム を開 発 した 。

線 形 粘 弾 性 の 動 的 デ ー タか ら最 適 な緩 和 ス ペ ク トル を決 定 す る プ ロ グ ラ ム に は、 初 期

値 の再 設 定 を計 算 中 に 自動 で 行 う機 能 を含 ませ た 。 こ の プ ログ ラ ム を い くつ か の高 分 子

溶 融体 の 実 験 デ ー タ に対 して 適 用 した と こ ろ、 よ い フ ィ ヅテ ィ ン グが 得 られ 、 そ の 信 頼

性 が確 か め られ た と同 時 に手 入 力 に よ る初 期 値 の再 設 定 の煩 雑 さ を軽 減 す る こ とが 確 認

され た 。

勇 断 ・伸 長 レオ ロ ジー 実 験 値 か ら非 線 形 パ ラ メ ー タの 決 定 プ ロ グ ラ ム を開 発 し、 い く

っ か の 高 分 子 溶 融 体 に対 して行 っ た。extension-thinning性 の 一 軸 伸 長 粘 度 を 持 つ 溶 融

体 に対 して は 、 す べ て の モ デ ル と も非 線 形 パ ラ メ ータ の 決 定 が 良 好 に な さ れ 、 定 常 の 勇

断 お よ び 伸 長 流 動 特 性 デ ー タ の 予 測 が 可 能 で あ る こ と が わ か っ た 。

extension-thickening性 の 一 軸 伸 長 粘 度 を持 つ 流 体 に対 して は、PSMタ イ プのK-BKZモ

デル は 多 重 の非 線 形 パ ラ メ ー タ と十分 な 緩 和 モー ドを用 い れ ば 最 適 化 が う ま く行 くこ と

がわ か っ た 。 一 方 、他 の モ デ ル で は、 多 重 の 非 線 形 パ ラ メ ータ を用 い て も、 初 期 値 依 存

性 が 強 い た め物 理 的 に妥 当な パ ラ メ ータ の 値 が 得 られ な か った 。 手 入 力 に よ る試 行 錯 誤

決 定 を行 っ た結 果 、PTTお よ びWagnerタ イ プのK-BKZモ デ ル は 勇 断 と伸 長 を 同 時 に 予

測 す る こ とが 可 能 で あ った 。 しか しな が ら、Larsonモ デ ル は勇 断 と 伸 長 の 両 方 の 予測

を行 う こ とは 不 可能 で あ った 。

Table4-12Determinationaccuracyofmaterialconstantsinthisstudy。

勇断流動特性 伸長流動特性
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第5章

二次元および三次元ダイスウェル解析のための

数値解析手法の開発
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5.1は じめに

流体 な どの連続 体 を2次 元 、3次 元で解析 を行 う とき、支配 方程 式 を解析領域内で連 立 して

解かな ければな らない。 この際 の計算手法は、い くつ もあ る手 法の 中か ら要求 され る精度 な ど

によって 妥当な もの を用 い る。粘 弾性 流動解析 では極 めて高精度解析 が要求 され、 さ らに解析

手法が未 だ十分 に確立 されて いないため、計算の安定化 のために様 々な計算テ クニ ヅク を開発 ・

適用 しなければな らない。本研 究 にお ける解析 プログラムの開発 において も、安定化 のため に

い くつ かの手法を用 いて い る。 この章では、 これ ら解析手法 を説明す る。

5.2計 算アル ゴ リズム

Fig.5-1に 計算アル ゴ リズム を示 す。多重緩和モ ー ドの計算 を行 うには、 支配方程 式を全て同時

に連 立 して解 くと計算 容量 が莫大 にな って しまい 不可能 であ る。本研 究で は まず 速度 と圧 力 を

求め、 その後応力 を求め る分割法 を用 いた。分割 法では速度 場 と応 力場 を別 々に 求 めるため 、

真の値 を出すた めに繰 り返 し計算 を行 う必要 があ る。 また、最 初 の計 算 ステ ップで 速度 を求 め

る際、 応力値 が必 要 とな る のでニュー トン流体 と仮定 した仮 の応力場 を算出す る。収束判定 に

ついて は、 リメ ヅ シュ幅 が 十分 小 さ くな り、反復 計算 による応 力値 の 変化 が十分 小 さ くなっ た

ときを収束 と した。

▽ ・ッ砂=0

-▽ppa+▽ ・τ盈'D=O

FiniteElementMethod

… λ・侮一G・[・・㈹・圃]

StreamlineIntegration

End

Fig.5-1Calculationalgorithm
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5.3速 度場 、圧 力場 の計算 手法

5.3.1支 配方程 式

対象 流体 は粘 弾性 流体 で あ るた め非圧 縮性 流体 とし、粘 性 力が慣 性 力に 比べ支配 的に作用 す

ることか ら、定 常流 れ とした(5-1)式 の連続 の式 と重 力項 を無視 した(5-2)式 の運 動

方程 式を用 いた。

▽・v=0(5-1)

一▽p+▽ τ=0(5-2)

ここで輔ま速度 ベ ク トル、pは 等方性 圧 力、 τは 異方性応 力テ ンソル であ る。支 配 方程 式は こ

の2式 と構成 方程 式の3式 にな る。

粘弾 性流 動解 析 は、構 成 方程 式 が非線形 方程式 で あるこ とと、運 動方程 式が高勇 断速度の計

算にお いて楕 円型 か ら双 曲型 にな るこ とか ら、数 値 的に不 安定 にな る。その ため、高 勇断速 度

の解析 を行 うには 解析手法 を工夫す る必要が ある 。本研究 で は数値 安 定性 を高 め るため、(5

-8)式 に示す運 動方程 式の両辺 に粘性応力項 を付与 した。

一▽p+2η
r▽・1)。。w=一▽・τ+2nr▽ ・D。ld(5-3)

η,は参照粘 度で あ り、解析 上で任意 に設定 す るパ ラ メー タであ る。D。ldは前 ステ ヅプの変形速

度テンソル(既 知数)、D。,wは 求 める変形速度 テ ンソル(未 知数)で ある。 この式の右辺 は既知

のベ ク トル とな る こ とで物 体力 を伴 うニ ュー トン流体 の解析 と同様 の 式を解 くこ とになる。 こ

の式 を(5-1)式 と連 立 し、 ガラー キン有 限要 素法で離散 化 する。 この計 算 と流線積分法 に

よる応力 の算出 を繰 り返 し行い、1)。,w≒D。、dとなれ ば諸量 は収 束値 とな る。 また、計 算 当初 は応

力値 は弾性 力無 しのニ ュー トン流体 と して求 め、 計算 を繰 り返 す段 階 において弾 性 力を増加 さ

せ最終 的に粘 弾性 流体 とす る計算手法 を用 いた。 この計算過 程 で応 力値 は変化 してい くため、

それに合 わせ参照粘度 η,も常 に変化 させ る必要があ る。 ここでは以下のVonMisesの 式 を用い

応力値 と変形 速度ベ ク トル値か らη,を求 め、(5-4)式 の右 辺第1項 と第2項 の バ ランスを

とるよ うに した1)。

1〒
η・=弼

τ 一(1.・-311.);・fi一 圭(II・);(5-4)
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5.3.22次 元軸対称流れ にお ける離散化

2次 元解 析 ではFig5-2に 示 す9節 点の 四角形要 素 を用 い、速度 は全節点 を対象 と した2次 補 間

関数 によ って求 め、圧 力は主節点のみの1次 補 間関数 によって求 めた。

Fig.5-2FEMelementof2-Danalyze

対象 流 動場が 円管 か らのダ イス ウェル であ るた め、支配 方程式 は 円筒座 標 系の も とで導 出 し

た。管 の半 径方 向をr、流 れ(軸)方 向をz、周 方向 を θと定義 する と変 形速 度テ ンソルDと 異 方

性応力 テ ンソル τは 以下 の ようになる。

「 璽 ⊥r璽+鉱 、01

　 L〆御1』2k∂rノ 。;r・ ・ …1

12k∵ ノ1・ 並卜 τ=t鴇&1(5-5)
Lr」

これ を(5-2)式 に代入 し補 間関数uyを 用いて場Vに つ いて積分 すると以下 のよ うにな る。

棚 ・∬臣+2肇 肌 諜 ・穿)夢

一野{～ 瀞 一恥砦)噺 一嶋 ・鮒)梱(5-6)

城呼 降 ・轍 纏)・+導 ・一勿÷}dV

一召 ～ 一諺回 纏))・ 一跳 一瓦祭)・+偏剣dy

(5-7)

この式 を展開 し、 ガ ラー キ ン法 の重みつ き残 差方程式 を作成 す ると以下の 式にな る。

噺 ・2nr∬籍 箒 蝋 ゆ,+n.∬ ∂罪 ∂募・蝋 蜘,

・㌦∬禦}鵯 蜘,一 ∬∂壽鳩 弓蜘
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一∫娠 轍 一∬争 ,・二蹴 鵜 ∬等 Φ,語 嘩(5-8)

城分・η膿 瓢 卿 幽 農 争 弓蜘,

・朔 馨 轍 ・顧 ∬讐 舳・%

一(パ罫轍 卿 ,〃幽

一∫嘱 螂 一∬筈 Φ,・二蹴 勅 一∬等 Φ,・二,働脚 一鯉 鵡 齢

(5-9)

ここで Φは9節 点2次 補 間 関数、 πは4節 点1次 補 間関数 であ り、 α,βは要 素内で1～9を

とり、 λは1～4を とる定 数 であ る。それぞ れの左辺 にあ るゼ は以下 の式で与え られ、応力値

τと速度勾配 は全ステ ップの値 を代 入す るた め既知 とな る。

・レ ㌃2畔(5-1・)

・』一τガ2叢(5-11)

。1,.。eθr-2硝(5-12) r
・。-Trz一 嶋 禰(5-13)

また、(5-1)式 の連続 の式 を補 間関数P'を 用い場Vに つい て積 分す ると以下 の式がで きる。

∫ 〆(∂v∂vア ヱy十r十r「∂r∂z)dV-・(5-14)
v

この式から重みつき残差方程式を作成すると以下の式になる。

炉 、箒 鵯 蜘 小 等 卿 卿 ∬ ・Φ・嶋 一・(5-15)

(5-11)、(5-12)と(5-18)式 を 連 立 さ せ 有 限要 素 方程 式 を作 成 す る と以 下

の よ うに な る。

旧 嚇[{::糧lll::1劃一
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ここで、

嶋,㌔ η滞 ㌻ 砂(5-17)

齢 η跨 争 噸(5-18)

娩,㌔ η諜 ∂妾 鵯 耽 ,(5-19)

M.,・'-n,∬籍 等 働嘩(5-2・)

ΦΦ
M・ ・00=2nr∬L苛 「4・(5-21)

∂Φ
尾・㌔ ∫侮 憂 働脚 ・(5-22)

∂Φ
H・・'一∬ π・ ナ Φ・r・d・dz+∫μ ・Φ・d・dz(5--23)

ん'一 ∬ 争,・;z,働 ゆ 峰 Φ,・⊇,・,・,d・dz(5-24)

塩'一 ∬ 争 ・蜘 勲 ・峰 Φ,・;r,¢,・,d・dz・鯉,・9,,d・dz(5-25)

Ω二==∫ Φ ・S・Φ,r,ds(5-26)

Ωニ ー∫Φ ・9.Φ,・,ds(5-27)

この式 を全要 素 に対 して作成 し重ね合 わせ を行 うこ とで 、全 節点 につ い てのマ トリクスが で

きる。 このマ トリクスをガ ウス の掃 き出 し法 で解 くこ とによ り、全節 点の速度、 圧 力が求 め ら

れる。

シ ミュ レーシ ョンを行 う上で最 も計 算 容量 を必 要 とす るの が、マ トリクス の掃 き出 しを行 う

部分 で あ る。つ ま り全節点 の係 数マ トリクスが小 さいほ ど計 算 容量 は 少な くて済 む 。一般 的 な

計算手 法で は(5-16)の 左辺 マ ト リクス は(全 節点数 ×2+主 節 点数)×(全 節 点数 ×2

+主 節 点 数)の 正 方マ トリクス とな る。 しか しなが ら実際は正 方 マ トリクス の中に は対角成 分

近辺 に しか値は存 在 せず、 これを掃 き出す過程 に は無駄 が多 い 。そ こで本 研究で は この対 角成

分近辺 の値 だけ を用 いた非 正方(バ ン ド)マ トリクスを作 成 した。具体 的 には全 要素 内にお け

る実際 の節点 番号の差 の最 大値Nを あ らか じめ求 めて お き、(全 節点数 ×2+主 節点数)×(3N)

のバ ン ドマ トリクス を作成 し掃 き出 した。 このバ ン ド化手 法 を用 い る ことで計算 容量 を大 幅 に

低減す るこ とがで きた。
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5.3.33次 元直線直交座 標 系にお ける離 散化

3次 元有 限要 素解析 を行 うとき には4面 体 も し くは6面 体要素 を 用い る。4面 体 要 素 を用 い

ると、 流動 場の メ ッシュ作 成 が複 雑 にな る。 それ に対 し6面 体要素 は 流路 をメ ッシ ュ化 す る場

合は、 単純 に縦 と横 に分割 させ るだけ ですむ ため 比較的容易 に作成 す るこ とが可 能 であ る。 そ

こで本 研究 ではFig.6-1に 示 す直直座 標 系の6面 体27節 点要 素 を用 い た。流 れ場 の固定座標 系

(gy,z)を 移 動座標 系(ξ,η,ζ)に 写像 さ せた と きの節点 番 号はFig.6-1に 示 す とお りであ り、

(ξ,η,ζ)は それぞれ一1から1ま での正規 化座標 を と り、1次 も し くは2次 の補 間関数 を用い る

ことで 系 内の物理 量 を求 め ることが 出来 る。3次 元有限要素 解析 で速 度 ・圧力 を 求め るが、 速

度は2次 の補 間関 数で全節 点 上の値 を求 め、圧 力 は1次 の補 間関数で 主節点上 の値 のみ を求 め

た。また、 速度勾配は速度 の値 か ら求 め るため、2次 補 間に よ り求 めた。

Fig5-3FEMelementof3-Da且alyze

本研 究では この27節 点の6面 体 要素 におい て、 速度は 全節点 に ついて 求め、圧 力は主節 点

のみにつ いて 求めた。 対象流動場 が矩形 ダ イス ウェルで あるため、 支配 方程 式 は 型z座標 系を用

いる。流れ(軸)方 向 をX、 流れ と垂 直な 方 向をy,Zと定義 する と変形 速 度テ ンソルDは 以下 のよ

うにな る。

「 畿 圭器・瓢(砦 ・砦)1
11∂vy∂vx∂vγ1∂vン ∂レ、lD1;

(十∂x∂y∂v∂vZX十∂x∂z)去'∴列(5-28)

これ を(5-3)式 に代入 し補 間関数ガ,v'を用いて 場Vに ついて積分 する と以下の よ うになる。

x成分:

蕪 ・2僚 … 講 ・細 ・η・妾(∂v∂vx十z∂z∂x)}dV--tU卓〔夢 ・∂㌃ ・筆)dV
(5-29)

y成 分:
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酷 ・η慕 ・?1)・2藩 ・構(舞 ・砦)}dV--tV寧(の ウ ゆ∂Txy∂Tyy∂ τzγ十 十∂x∂y∂z)dV
(5-30)

z成 分:

{樗 ・壕(∂v∂vz十x∂x∂z)・η講 ・窟)・2η・嘗}dV--t・'(∂ 壽 ・∂li:,il・'z・需})dV
(5-31)

この式 を展開 し、 ガラーキ ン法 の重 みつ き残差方程式 を作成 す ると以下 の式 にな る。

(2η・ff∂繋 剛 ∂篶 色碗 ∬筈 ∂舞帳

甥 馨}4・ ・v,P+n・∬∂需 β14・・㌧・一∬争 幽

一∫Φ・妬 似争 ・4・島 ・∬舎 Φρ論 ・∬∂妾Φ・d・'・・;P}(5-32)

η∬馨 眠 ・佃 鶏 伽・2峠 ∂畿色剛 ∂籍/恥

・n.∬1舞睾 か・・-」∫等 ψ ・久

一陣 一似争 ・か効 等 蝋 ・+∬留 Φ・か対(5-33)

η∬書 箒 か㌧・・㌦∬舎 箒 か 廓

佃 ∂畿箒 蜘 ∬∂券舎 紬 ∬∂妾㌻1恥 育 彩 幅

一∫Φ。鋤 一惚争 ・dv・効 争 ・娠 ・+∬筈 Φ・d…2・}(5-34)

ここで Φは9節 点2次 補間関数、 πは4節 点1次 補問関数 であ り、 α,βは要素内で1～9を

とり、 λは1～4を とる定数である。それぞれの左辺にあるゼ は以下の式で与えられ、応力値

τと速度勾配は全ステヅプの値を代入するため既知となる。

・;x一㌃2叢(5-35)

嘱 一磯(5-36)
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'∂v
τ・=τ ・・'2n・

∂ナ(5-37)

T;,-T・y-nr(釜 ・鮒(5-38)

'・1
・-T・・一・lr(告 ・制(5-39)

嘱 一n・(∂レ・+∂Vy∂y∂z)(5-4・)

ホ さ ネ ホ ホ ゆ

τンx・=τxy,τyx==τzx,τ
yz=τry(5-41)

また、(5-1)式 の 連 続 の 式 を補 間関 数P噛を用 い場Vに つ い て 積 分 す る と以 下 の 式 が で き る。

f膿 ・砦 ・制dy-・(5-42)

この式から重みつき残差方程式を作成すると以下の式になる。

∬ πp∂農・卿 〆 舞・d…,,・Jfx,∂ 舞 か ・。一・(5-43)

(5-32)、(5-33)、(5-34)と(5-43)式 を連立 させ有限要 素 方程式 を

作成す る と以下の よ うにな る。

「陣 矧 圏 圏 國11偶}11{ゼ}一{faX'}l

l團[IlM=言+2蜷+Mk][璽]圃1」{㌦}U{叫 一{f・"}1

圏[蝋 隣∵ 司 卜劉1劉{s£・z}一{バ0}1

(5-44)

こ こ で 、

雌1-nr∬?9∂ 農・d・ ・ 嶋 一n.∬籍 ∂舞・d・ ・ 蜘 ∬ 篶 ∂農・d・

蜘 ∬∂舞 ∂農・d・ ・ 噸 ∬ ∂象 ∂募・d・ ・M&'E-n.∬ 欝 ∂農・d・

廟 ∬∂舞 ∂ge.・dv・ 幽 ∬ ∂篶 ・d・ ・ 轍 ∬∂妾 ∂農βめ

環£一∬多 ・4・ ・ 鴫 一∬π、∂農・4・ ・ 環£一∬多 ・4・
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鴫一仏 争 ・ ・暗 ∬㌻ ゆ,鴫 一炉争 ・

バー∬甑 ・の・∬争 葺・朔 彩 ・伽

浩 ∬築 調 ∫㌻ 圃 ∫彩 ・伽

パー∬1}妙 ・∬多 妙 耀彩 ・dv

就 一∫ Φ麟 ・Sl:一 ∫ ・.S,ds・Sl二 ・=∫Φ.S.ds(5-45)

この 式 を全要 素 に対 して作 成 し重ね合 わせ を行 うこ とで 、全節点 につい てのマ トリクスが で

きる。 このマ トリクスをガ ウスの掃 き出 し法 で解 くこ とによ り、全節 点 の速 度、 圧力 が求 め ら

れ る。

5.3.4バ ン ドマ トリクスの作成 と掃 き出 し

シ ミュ レー シ ョンを行 う上で最 も計算 容量 を必要 とす るのが、 マ トリク スの掃 き 出 しを行 う

部分 で あ る。つ ま り全節 点 の係 数マ トリクスが小 さいほ ど計 算容量 は少 な くて済 む 。3次 元 解

析を例 に とると、 一般 的な 計算手法で は(5-44)の 左 辺 マ トリク スは(全 節 点数 ×3+主

節点数)×(全 節 点数 ×3+主 節 点数)の 正 方マ トリクス とな る。 しか しなが ら実 際 は正方 マ

トリク スの 中には 対角成分 近 辺 に しか値 は存在せ ず、 これ を掃 き出す 過程 には無 駄 が多い。 そ

こで この対角成分 近辺 の値 だけ を用い た非正方(バ ン ド)マ トリクス を作成 した 。具体的 には

全要素 内 にお ける実 際 の節点番 号の差の最大値Nを あ らか じめ求 めてお き、(全 節 点数 ×3+主

節点数)×(4N)の バ ン ドマ トリクス を作 成 した。 このマ トリクスの 掃 き出 しに は、九州大 学

大型計 算機 セ ンターのSUBROUTINELEQBDWを 用 い た。 このバ ン ド化手 法 を用 いる ことで

計算容量 を大幅 に低 減す るこ とがで きた。
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5.4速 度勾配 の計算

構 成 方程 式 か ら応 力 を 求 め る と きには 速 度 の値 よ りも速 度 勾配 が 必 要 とな る。 こ こで は

Luo,Mitsoulisの 手法2)を採用 し、以下の式 をガラー キ ン有限要素法 に よって 全節点(あ るいは 全

主節点)に ついて解 くこ とで速度勾 配 を求め た。

胆[獣L一 彩]d・dz-・(5-46)

ここでLは 求 める速度勾配(た とえばdv/dzな ど)で あ る。Ψは全節 点 を対象 と して計 算 を行 う

場合 は9節 点2次 補 間関数 、主節点 の み につ いて計算 する場 合 は4節 点1次 補 間 関数 であ る。

主節 点 のみ につい て求 めた場合 は、 副節 点の速度 勾配 は主節 点 の値 を もとに1次 補 間 によって

求めた 。本研 究 で1次 補 間お よび2次 補 間 に よ る速度 勾配 の算 出 を試み たが、 どち らの結果 も

ほとん ど違 いは見 られな かったので、計算時 間が短 くて済 む1次 補 間 による手法 を用 いてシ ミュ

レー ショ ンを行 った。

(5-31)式 を用い る ことに よ り、各要素 間の速度 勾配の連続性 が保持 され る ようにな る。

従 って 、 ダイ壁面 で は速度 は0で あ るが、 ダイを 出た後 の 自 由表面で は速度 は有 限値 を持つ た

めダ イ リップで速度勾配 が無 限大に発散す る特異点問題 についても、速度勾配 が周辺の値 によっ

て平均 化 されて 算 出され るため有 限値 を得 る ことがで きて い る。つ ま りダイ リヅプの特異性 を

やや緩 和 させ てい るこ とに な り、解析 の安定化 に寄与 する一 因 とな る もの と考 え られ る。 こ こ

では解 析 結果 の メ ッシュ依 存性 がな くな るまでダ イ リヅプ周 辺 の メ ヅシュを細 か く設定 して い

るため、上記 の速度勾配 の算 出方法 に特 に問題 はない もの と判 断で きる。

5.5応 力場の計算手法

応力の計算は微分型、積分型構成 方程式 ともにLuoとTannerが 提 案 した流線積 分法 を用いた3)・4)。

これは着 目点 の応 力は過去 の歪 みの履 歴 に従 うとの考 えに基 づ き・最 上流 に質点 粒子 を設置 し

その微 小時 間経 過 後の座標 と受けた歪 み を求 めて い き現 時刻 の応力 を求 める方法 であ る。 こ の

手法 を用い る こ とで応力 は流跡線 に従 った一次 元 問題 と して 計算す る ことが出来 る。 また流 線

要素 法 とあわ せ て用い る こ とで速 度 や速度勾 配 は補 間 による算 出の必要 が無 く、節 点上 の値 を

その ま ま用い るこ とが 出来 るため、 計 算時 間 ・容 量 を大幅 に低減 す る ことが可能 とな る。流 線

積分 法 は微分型 と積分型の 構成 方程 式 では計 算手 法が違 うた め、2次 元円管 ダイ ス ウェルの 解

析手 法 を例 に と り、それ ぞれ の手 法 を以下 に述 べ る。3次 元矩 形 ダイス ウェル の流 れ系 につ い

ては、2次 元 手法 を3次 元へ単純 に拡 張すれ ば よい ためここで は割 愛す る。

5.5.1微 分型構成 方程 式の応力の計 算

流線 積 分法 を行 うため に、 最上 流部の 入 口境界 において 境界条件 として 応 力 を与 えなけれ ば

な らな い 。入 口境 界 は完 全 発達流れ と し、解析 条 件 として設 定 した流 量 あ るいは 見 かけの勇 断
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速度 か ら入 口断面 の速度 分布 と速度勾配 を一次 元のガ ラーキ ン有 限要素法か ら求 め る。流れは陸

のみで あ り、速 度勾配 はV=dv/drの みで あ るため運 動方程 式(5-47)お よび連続 の式(5

-48)は 以下の よ うにな る
。

÷ η.凱 号 ∂(rτrz∂r)・慌(5-47)ゑ
2π∫rゆ 一2(5-48)

ここでRは ダイの半径 であ る。 ここで求 めた速度場 を構成 方程 式 に代 入 す ることで入 口境界 節

点Kの 応 力値 τ1を得 るこ とが で きる。 この値 をも とに入 口か ら1つ 下 流 の節点4に つ いて、Xiか

ら4に 質点 粒子 が流れ る微小時 間tの 間に受 けた歪み を求 め応 力 τを計算 し、 τ2=τ1+τ と

してに為お ける応 力を求め る。この計算 を順 次下流へ 向けて計算 を してい くこ とで最下 流(出 口

境界)ま での応 力計 算が行 える。こ こでtは 限 りな く小 さい 方が真の値 に近づ くた め メッシュ

は流 動 方向 に対 して よ り細 か く切 るこ とが良い と思われ るが、 計算時 間や容量 の面 か ら考 え る

と限界 が生 じる。 そ こで本 研究 では節 点(メ イ ン ノー ド)間 にサ ブセ グメン トノー ドを設 け、

実際 の要 素 を更 に細 かいサ ブエ レメ ン トに 分割す るこ とでtを よ り細 か くす る手法 をと った

(Fig.5-4)。

今 回用 いた構成方 程 式は τ2の項 な どが出て くるため、 単純 な τ,=τ 、+τ とい う線形 解 法で

は求 めることがで きない。そこで本研究 では この非 線形方程 式を解 くために、擬線形化 法とニ ュー

トンラ プソ ン法 を用 いた。擬線 形化法 は τ2=τn,w× τ。ldとし、 まず最初 τ。1dには1つ 上 流 の節 点

の応 力値 を代 入 しτ。,wを求め る。 次 に求 めた τ。,wをτ。dに置 き換 え既知 パ ラメー タ とお き再 度 τ

。,wを算 出す る。 この よ うに反 復計算 を行 い τ。,。≒ τ。1dとな っ た ところで真 の応力値 とす る手 法で

ある。 この手 法は1つ の節 点 上で繰 り返 し計算 を行 うた め計 算 時間を やや必要 とす るものの、

サブセ グメ ン トノー ドを多 くと らな くて も応 力値 は安定 して得 るこ とがで きるのが特徴 であ る。

その反 面、 も と も と数値 安定性 の 良 くな いモ デル に対 しては あ ま り向か ない こ とや 、反復計 算

をあ ま り多 く行 うと逆 に誤差 が増加 す る傾 向にあ り、収 束解が得に くくな るとい う欠点 があ る。

ニュー トンラ プソ ン法は τ。,w=τ。ld+τ とし、。ldに1つ上流 の節点上 の応 力値 を代入 し現節 点の

求める応 力 τ。,wを求め る手法 であ る。 ここで τ2。,wニ(τ。1d+τ)×(τ 。1d+τ)=τ2。ld+2τ 。ld

(τ)+(τ)2と な るが、(τ)2は 無視 小 と見な し考慮 しない。 こうする ことで線形的

に τを求 める こ とがで きる。 この手 法は計算時 間が比較的 短 くて済 み、 また数 値 安定性 の 悪

いモデル で も良好 な解 が 得や すい とい う長 所 を持 つ。 しか しなが ら(τ)2を 無視 す るために

サブセ グメ ン トノー ドを若干多 く設定 す る必要 があ る。

本研究 で両手法 のプ ログラムで シュ ミレー シ ョンを行 った結果、PTTとLarsonモ デル ともに収

束解 を得 るこ とが で き、収 束値 は両手 法 ともにほ ぼ 同 じ結果 とな った 。 しか しな が らニュー ト

ンラプ ソ ン法 を用 いた場合 、特 異点の 計算で やや 不安定 な計 算 が生 じ、高勇 断速 度領域 にお け

る収束 性 は擬線 形 化法 に 比べ低 下 した。 その ため、 本 検討 では構成 方程 式の比 較検 討 を行 う上
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で、解析 は 全て擬線形化手 法に よるシ ミュレー シ ョンを行 った。

τ・ ↓

サブセグメ ン トノー ド τ

〆 〈
＼/τn.1τn
メイ ンノー ド

Fig.5-4Stresscalculationprocedurealongastreamlinefordifferentialconstitutiveequations.

5.5.2積 分 型 構 成 方程 式 の応 力 の計 算

K-BKZモ デ ル で 応 力 を 求 め る と きは、 微 分 型 の 変 形 速 度 テ ン ソル を構 成 方 程 式 に 代 入 す る わ

けで は な く、FingerとCauchy歪 み テ ンソ ルC,C1を 求 め な け れ ば な らな い 。 こ れ らの テ ン ソル を求

め るた め に 、 流 跡 線 上 で 相 対 変形 勾 配 テ ンソ ルF、 速 度 勾 配 テ ン ソル ▽ ッと時 刻sを 求 め な け れ ば

な らな い 。 現 時刻(求 め る節 点)の 時刻 をt、 過 去 の時 刻 をt'と し、t,か らtま で に経 過 した時 間 をs

(=t一の とす る と、sは 次 式 で 求 め る。

童.⊥.0(5-49)

∂ξ レξ

ここで ξは1次 元問題 に帰着 した流跡線 の下流方 向の座標 であ り、vξはvξ=堵+考 であ る。

Fを 求め るために、 まずtを基準 と したt'(=t-s)に お け るF,(t,)を次式で 求め られ る。

D警Lエ(〆)F
,(〆)(5-5・)

Lは 速度勾配テンソル▽vで ある。この式を成分 ごとに分けると、

D餐 〆L砦

5(〆)-1診LF・ ・'(〆)(5-51)

D餐 〆)
一」菱
.み(〆)一 砦 一。尋 ・(〆)(5-52)

D裂 〆)
一組 み(〆)-1診L君

・'(〆)(5-53)

D餐 〆)
一」艶(〆)-1汁

。君・'(〆)(5-54)
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亀 は次のように求めることができる。

F・・'(〆)瑠(5-55)

(5-51)～(5--55)を 連立 して解 くことによ りFの 各成 分 を求 め る。 こ う して得 られ

たFか らCとC1は 以 下の ように して求 める ことがで きる。

C。(〆)・・F,(〆)T・F,(〆)(5-56)

C,・-1(〆)-F,(〆)・{F,(t・)'1}T(5-57)

t"はtiからtの 間の任意 の時刻 であ る。 流線要素上 にお ける流 線積 分法 を用 いる と過去 の任意 の

時刻 にお け るF,(〆')は 容易 に求 めるこ とが で きるた め、計算 が容 易に行 え る。t伽か らt間に おけ る

流 跡 線 上 の 任 意 の 点t・・t… を と る と・C,,i
.、、(〆)-C,,,(〆)・C,,i.、,(t、,,)で 求 め る こ と は で き なV'た

め、(5-41)で 求 め た 値 を も とにCauchy歪 み テ ン ソル は 次 式 で 求 め られ る 。

C,(〆)-F,(〆')Tc..(t')F,(〆')(5-58)

応 力 の 計 算 は時 刻`=一 。。か ら求 め る わ け で あ るが 、 彦=一 。。の流 れ は 入 口 境 界(ら)の 完 全 発 達

流れ と同 じ と仮 定 す る こ とで 、t。以 前 のt'に お け る応 力 履 歴 は以 下 の テ ン ソル を も とに 容 易 に求

める こ とが で き る。

1一 ギ(t。 一 〆)O

C,。(〆)一 一f(t。 一 〆)1・ ゾ2(t。 一 〆)20(5-59)

001

1・f2(t。 一 〆)2ゾ(t。 一 〆)O

CtO-1(〆)=ゾ(to-〆)10(5-60)

001

∂Φ ∂Φ ∂Φ

∬ π・ ∂。β伽 頑 ・脆 ず4・.・ ・β伽 ・量4・ ●・・-Otの 直前 の時刻t"一(r.応力を求めた後

にtの応力 を求 める際 には、(5-51)～(5-55)か らtl。とt間 のFを 算 出す ることでC,(〆)

を求め る ことが で きる。 また、C,'1(〆)はC,(〆)の 逆 行列 と して求 め られ る 。この ように して応

力は最上流 の入 口境界 を もとに順 次下流へ 求めてい く。

積分 型構 成方 程式 の計算 には微 分型 と同様 にサ ブセグメ ン トを用 い、節 点 間を更 に細か く分

割 し計算 精 度 の 向上 を 図 ってお り、サ ブセ グメ ン トノー ド上のCとsを 求め、 記 憶 してい る。

K-BKZの 計 算 には積分点 が比較的多 く、 かつ計算誤差 が生 じない程度の26分 点のガ ウス ・ラゲー

ル積分 を用 いた 。緩和 時間分 布 を考慮 した場 合、 積分点 と対応 する時 刻 は各 緩和 モー ド毎 に異

な り、 緩和 時間 が短 いほ ど積分 点の時 刻 が小 さ くな る。計算 の手順 は、 サ ブセ グ メ ン トノー ド

に記憶 されて いる時 刻か ら積分点の時刻 の位 置 を決定 し、 さらにその位置 のCとC-1を サブセグメ

ン トの 値 か ら補 間 で求め構 成方程式 に代 入す る。 この ように して得 られた全て の積 分点にお け
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る総和 と して1モ ー ドの応 力値が求 ま る。 これ を各 モー ドで 重 ね合 わ せ るこ とで現 時刻の異 方

性応 力 を求め るこ とがで きる。

5.5.3粘 弾性流動解析特 有の問題 を解消 するための解析手法

5.5.3.1流 線要素法 を用いた流線積分法 の適 用

これ は2次 元 解析 に用 い た手法 であ る。粘 弾性 流 動解析 にお いて 構成 方程 式が非 線形 関数 で

あるこ とと、 式 中の移 流項 が数値 的に振 動す るな どの問題 が あ り、数 値 的に よ り安定 した解 析

を行 う必要 があ る。本解析 で は、 要素 を流跡 線 に沿 って作成 し節点 を上流 か ら下 流へ たどる こ

とで流 跡線 とな る流線要 素法 を用 いた。構成 方程 式か ら応 力 を求 め る際 、上 流か ら下流 に向か

い歪み の履歴 をた ど りなが ら時 間の積 分 を行 うこ とは前 述 したが、 こ の流 線要素 法 を用い る こ

とで速 度場 と応 力 場の計算 にお け るそ れぞれの値 の補 間 を必 要 とせ ず、 また、上 流の影響 を強

く与え るこ とがで きるので安定 した解析 が行 える。

5.5.3.2粒 子追跡手法 による流線積分法 の適用

これ は3次 元 解析 に用 いた手 法 であ る。3次 元 ダイス ウ ェル解析 にお い ては2次 元軸対称 流

れ と異 な り、2次 流れが問 題 とな る。2次 流れ は矩形 ダイで 特 に顕著 に見 られ、 流跡線が らせ

ん状 に流れ てい く現象で あ る。その た め2次 元解 析 で用いて い た流線 要素 法 を用 いる と、 ダ イ

内の完 全発達 流 れ領域 にお け る流 路 断面 のメ ッシュ形 状 が流れ 軸方 向に 同一でな くなるため、

応力計算 の精度 が低 下 し、 また流れの条 件 によっては メ ヅシュがつぶ れ発散 す る場合 が生 じる。

本解析 で は最 上流 に粒 子 を 置 き、 その 流れ を追跡 す ることで 流跡線 を 求め、その 流跡線上で 流

線積分 法 を用 い応 力 を求 める手法 を用い た。 それに伴 い、 ダイ 内におい ては固定 メ ッシュ法 、

ダイ外 で は 自由表 面の変移 量 に従 った リメ ヅシュ 法 を用い た こ とで運 動方程 式の 安定化が 図 ら

れ、流 線要素 法 を用いた解 析 よ りも数 値安定性 が 飛躍的 に向上 した。応 力は、 そ の求 めた流 跡

線上の 速度場 を構 成方程 式 に代 入 す るこ とで 求め、そ れ を上流 か ら下流 へ順 次計算 す ることで

最下流 まで の応 力 を求め るこ とが出来 る。流 れ方向 をx。 それ と垂 直な 方向 をY、zと す ると粒 子

追跡 の計算 手順 は以下の よ うにな る。

1,最 上流 の粒 子座 標上x=xOの 速度 と速度勾 配 を入 口境界条件 か ら求 める。

2,1つ 下流 の漣 標x・x、間での距離Xiと 、k上 のVx～Vyの 値 を基 にル ンゲー ク ッタ法 を用い、

Xiにお けるy座標値 を求め る。

3,z座 標 について も2と 同様 に して求 め る。

4,応 力計算 に必要な&上 の速度 勾配 を求め る。

5,Xi=i9+Xi上 の速度場 を基 に2,3の 手Jl頂を繰 り返 し、4=&+Xi,e:お け る粒 子座標 を求 め

る。

この 手順 を繰 り返 す ことで最下流 までの流跡線 とその速度場 を求め るこ とが出来 る。
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この よ うに流跡 線 を求め応 力の計算 を行 う手法 は、xy ,z成分 の速 度場 を基 に線要素 を用い1

次元的 に求 める こ とが出来 るため、多重緩和 モー ドで も低容 量計 算が 可能であ る。 しか しな が

ら、上 記 の手法で は流跡 線 上 の応 力か ら実 際の節 点上の値 を算 出す る ことが困難 とな る欠点 が

ある。 そのため上記手 法 を若干変更 し、以下 の ように節点上 の応 力 を求 めやす くした。

1,求 め る節 点上 にあ る粒子 の接線方 向は上流 方向、下 流方 向で 同 じで あ ることか ら、1つ

下流の粒子 市 を求め る手法 を用 い1つ 上流 の粒子位 置 を求 める。

2,1の 手法 で順 次上流へ さか のぼ るこ とで 最上流か ら着 目節点 までの流跡線 が求 まる。

3,そ の流跡 線上の速度場 を用い最上流か ら応 力を計算 してい き、着 目節点 の応力 が求 まる。

この手法 を用 い る と、 全節 点 の応 力 を求 め る ごとに流 跡線 を出 し、そ の速度場 と応 力を精

度良 く計算で きるため この手 法 を用い た。 また、 この粒子 を下 流か ら上流へ向か って逆追跡 し

流跡線 を求 める こ との妥 当性 について は、逆追跡 で求めた流 跡 線 と従 来の粒子追 跡手法で求 め

た流跡線 はほぼ一致 したこ とか ら妥 当であ る と評価 した。

5.5.3.3ダ イ リヅプにおけ る特 異点 問題 の解消

ダイ リヅプの 壁面 では 流速 は0で あ り、 ダ イ リ ップか ら流れ る流 跡線 は 速度 を もつ ために、

この流 跡線 の リヅプ部 で応 力 が発散 しや す くな る特異点問題 があ る。 この間題 が 引 き起 こす 数

値的問題 は、高勇 断速 度 に至 る解析 が行 えない こ とや メ ヅシ ュ依存性 が強 くな る ことな どが あ

る。本研究 では、 この問題 に対 して応力計算 でい くつかの工 夫を行い数値 安定性 を向上 させた。

(1)積 分 型構成 方程 式の計算

積分 型構成 方程 式で応 力 を求 め る際は 下 流側 か ら上流 に 向か って 流 動時 間を求め なければ な

らない 。 自由表 面 上の応 力 を求 めると き、 流跡 線 を上流側へ 追跡 して い くとダイ リップに到 達

する。 ダ イ リップ にお け る滞留時間は 無限大 であ るが、有限 要素法 で時 間の補 間 を2次 関数 で

行 う場合 、 自由表 面か らダイ リッ プへの到達 時間は有 限値 をも って しま う。これを 避け るた め

にダイ リップか ら 自由表面 上 の最 上流 点 の要 素に のみ、 ダイ リヅプの滞留時 間が 無限大 とな る

様 に双 曲関数 によ る時間 の補 間を行 った。

(2)微 分型構成 方程式 の計算

微分 型 モデル の場合 、 積分型 モ デル と異 な り1つ 下流の 節点 の応 力値 に、 その節 点か ら着 目

節点 間 の応 力の変 化量 を加 え ることで 応 力 を求め るこ とがで きる。そ のため、 線 要素上の流 線

積分法 では前進差 分法 が多 く用 い られ る。本研究 ではニ ュー トンラプ ソン法を用 いて定式化 し

たが、 式 中で分 母 に速度 の項が存 在 す るた め ダイ リヅプ付近で は応 力が 無限大 を見 積 も る可 能

性があ り、 強制的 に応 力が有限値を保つ制 限 を設 け る必要 があ った。そのため、収束値 のス ウェ

ル比は、特 に高勇 断速 度領 域で信頼性 は高い とは 言 えなか っ た。そ こで、擬 線形 化手法 を と っ

た構成 方程 式 につ いて、 各線要素 内でガ ラー キ ン有限 要素法 を もちい、 重みつ き残 差 方程 式 を

解 き応 力 を求 めた 。本解析 で は、要素 内3節 点 に ついて2次 の補 間関 数 を用い る こ とで特異 点
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近傍 の計算 が安定化 され た。

5.6自 由表面の決定 と内部節点の リメ ッシュ手法

5.6.12次 元解析 におけ る手法

自由表面 決定 につ いて は これ まで微分 型構成 方程 式 を用 い たダイ ス ウェル解析 に おいて使 用

されて きたアル ゴ リズ ムを用 いた。こ れは 自由表 面 を横 切 る速度成分 は存在 しな い との考 えか

ら・あ る節点iの速度VzとVrをも とにその速 度ベ ク トルvの 方 向に(i+1)節 点が存在 する と見積 も りリ

メッシ ュす る手 法 であ る。 この陽的解 法 を行 うた め に、 ロンバ ーグ積 分法 とル ン ゲ ・ク ヅタ法

を用い て計算 を行 った。そ の結果 どち らの手法 を用 いて もほ ぼ同 じ値 を示 したの で、計算時 間

が若干短 い ロ ンバ ー グ手 法 を用い る ことに した。 また 節点間 に サ ブセ グ メン トを設 け1次 元 線

要素に よる補 間を 行いサ ブセ グメ ン ト上 の速度 を 出 し、 サ ブセ グメ ン トを考 慮 した リメ ヅシュ

も試み た。 この結 果サ ブセ グメ ン トを増 や しす ぎる と補 間 が良好 に行 えず リメ ヅ シュもあ ま り

行われ ない とい う現象が 生 じ、 ま たサブセ グ メン ト数 が少ない 場合 で もサ ブセ グメ ン トを設 け

ない場合 とほ とん ど変わ らない値 を示 したので この手 法は適用 しなか った。

内部 節 点の リメ ヅシュ について も流線 要素法 を用 いてい るこ とか ら、そ れぞれ の流跡線 を横

切 る速 度成 分 は無 い との考 えか ら自由表 面決定 の アルゴ リズ ムを適用 した。 この 手法 を用い る

ことで リメ ヅシュ がスムー ズ に行 えた が、 高流量 の解析 にお いて 内部 流跡線 が 自 由表 面を越 え

て リメ ヅシュす る現象 が 生 じた。 これはダ イ 内で は中 心付 近の 速度 が最 も速 く、 ダ イを出る と

一様流 にな ろう とす るため
、ダ イ出口近傍 におい て 内部 流跡 線で は第 一法線 応力 差 の変化が 顕

著に現 れ るこ とか ら起 こる現象であ る と考 え られ る。 この問 題 を解消 す るため に 内部流跡線 に

緩和係 数 を掛 け る手法 な どを試み たが、 いず れ も根本 的に解決 す る方法 にはな らな か った。 最

終的 に低流 量で計 算 を行 い徐 々 に流量 を上 げてい く手法 あ るい は後 に述べ る弾性 を上 げてい く

過程で用 い る緩和係数 を小さ く設定す るこ とで高勇 断速度 に到 る結果 を得 るこ とがで きた。

5.6.23次 元解析 におけ る手法

3次 元解析 にお ける リメ ッシュ 法は、5.3.3.2で 述べ た通 りダイ 内では リメ ヅシュ を

全 く行 わな い固定 メ ヅシュ を用 い、 ダ イ外 の 自由表 面 を持つ 領域 では 自由表 面の 決定量(変 移

量)に 合 わせ た内 部節点 の リメ ッシュ を行 った。 自由表面 の決定 には 、2次 元解 析 と同 じロ ン

バー グ積分法 を用 いた陽 的解法 を用いた 。ダイ外にお け る 自由表面 以外 の内部節 点 の リメ ヅシュ

は、Marcha1らsが 提案 した次式に示すユー グ リッ ド法 を用い た。 これは、 流路断 面(y-z平 面X:流

動方向)に おけ る全境界上 の リメ ヅシュ幅 に合 わせ、 内部節点 を決定 す る手法で あ る。

x!た)-x、(k'1)+Σw、 げ)一 ザ ー1))(5-61)

ノ=1
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Σ(Xj(k"1・-xLk"'))2
w・ 胃芳1

←困 ・一ず ・)2(5-62)

㈹,(k-1)は そ れ ぞれ 今 ス テ ヅプ と 前 ス テ ヅ プ の座 標 を示 し、Nは 境 界 上 の 節 点 数(あ る い は そ

の座 標)を 示 す 。 境 界 とは4分 の1流 路 を解 析 す る場 合 、 自 由表 面 と 中心 線 上 の 節 点 の こ とで

あ る 。

5.7ま とめ

本 章 で は、 本 研 究 で 開 発 した2次 元 お よび3次 元 粘 弾 性 流 動解 析 プ ロ グ ラ ムの 計 算 手 法 に つ

いて 説 明 した 。粘 弾性 流 動 解 析 は構 成 方程 式 の 非 線 形 性 に よ り解 析 が 不 安 定 にな り、 高 勇 断 速

度領 域 の 解 析 可能 にす る に は解 析 手 法 の 工 失 を行 う必 要 が あ っ た 。 本 研 究 で は 、 運 動 方程 式 に

糟 性応 力 項 を付 加 し運 動 方程 式 を楕 円型 関 数 にす るこ とで 、 数 値 安 定 性 を高 め る こ とが で きた 。

応 力 の 計 算 に は、 流 線 上 を 時 問 の積 分 を行 い 歪 み の履 歴 を た どる流 線 積 分 法 を用 い 、 分 割 法 と

合 わ せ た解 析 手 法 を用 い る こ とで 、 多 重 緩 和 モ ー ドで も低 容 量 計 算 が 可能 とな っ た 。2次 元 流

動解析 に お いて は、 流 線 要 素 法 を 用 い流 線 積 分 法 を適 用 した。3次 元 流 動 に お い て は2次 流 れ

の存在 が 無 視 で き な い た め 、 流 線 要 素 法 に代 わ っ て 粒 子 追 跡 手 法 を用 い た応 力 の 計 算 を行 う こ

とで ス ム ー ズ な リメ ヅ シ ュが行 え 、 安 定 した解 析 を可 能 に した 。
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第6章

二次元軸対称 ダイス ウェル シ ミュレーションと

粘弾性構成方程式の評価
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6.1は じめに

円管(ま たは平板)か ら押 し出され た高分子 液体の直径(厚 み)が 、 ダイの直径(厚 み)よ

り大 き くなる現象 はダイス ウェル と呼 ばれ、粘弾 性液体特有の現象 である。ダイスウ ェル を含

む特異 的な粘弾性流 動の予測 は、学術 的には粘弾性 流体力学 の確立へ寄与 す る重要 な課題で あ

る。一 方、 プラスチ ヅク成形加 工 におい て、 ダイか らの高分 子液体 の押 出ス ウェルは多 くの成

形 に見 られ、成形品形状 や物性 の予測 な どダイス ウェル予測 は工業的 にも重要 である。 しか し

なが ら構 成方程式が未 だ完 全でない こ ともあ り、 全ての流 動場 に対 して定量 的に良い結果が得

られて い るわ けで はない。流 動解 析 に用 いる構成 方程 式は対 象流動場 にあわせ て半 ば経験的 に

選択 し適 用 してい るのが現状 であ る。 しか しなが ら構成 方程 式が ある流動場 に対 して なぜ良好

に予測 で きるのか、 またはなぜで きない のか とい った検討 は行 われてお らず、構成方程式の詳

細な特性 はあ ま り明確 にな っていない のが現状 であ る。 これは、1つ のモ デル を使 ったシ ミュ

レー シ ョン と実験 との比較 のみでは結論 が得 られないか らであ る。そこで本研究 は4章 で高精

度で レオ ロジー特性 を予測 で きたい くつ かの構成 方程 式 を円管 か らのダイス ウェル問題 に適用

し、そ の シ ミュレー シ ョン結果 と実験値 との比較 のみな らず、 モデル 間の比較(モ デル特有 の

レオ ロジー特性 との 関係 か らの検 討)を 行 うこ とで構成 方程 式の詳細 を検討 した。

6.2構 成 方程式

微分型 のPhan-ThienTanner(PTT)モ デ ル((6-1)式)とLarsonモ デ ル((6-2)

式)と 、 積分 型のK-BKZモ デル((6-3)式)を 用いた。K-BKZモ デ ルはPSM((6-4)

式)とWagnerタ イ プ((6-5)式)の ダンピ ング関数 を用い た。

・一》 ・噛 畔 ・X・li2・・(・一…)¥・1・・2X・G・D(PTT)(6-3)

一 》 ・Tk・忌 ・舞 恥 騨)・ ・2X・G・D(Lars・n)(6-4)

・一
、1畿 仰(一 矧h(C;'(t・)・ θqの)dtt(K-BKZ)(6-5)

PSM・ypeh一
α.β 論 秘.3(6-6)

W・g・ …yp・h一 叫 α61。-1+(1-6)1・-3](6-7)
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6.3対 象流体

6.3.1低 密度 ポ リエ チ レン(LDPEIUPAC-A)溶 融体

比較実験 に用 い られ た流体 は低密 度ボ リエチ レン(LDPEIUPAC-A)溶 融体で あ る。LDPEは

分岐 性高 分子 であ り、 一軸伸長 粘度 でeXtension-thickening特 性 を示す な ど分 子 間の絡 み 合いに

よる影 響 が レオ ロ ジー特性 に強 く現 れ る。物質定 数 の決定 に は、線形 粘弾性 デー タか ら緩和 ス

ペク トル を決定 し、 この値 を用 い非線 型 パ ラメー タを決定 した。物質 定数の決定 には、定 常 勇

断流動 特 性 と非 定常一軸 伸長粘度 データ を用 い たが、 ダイスウ ェルは勇 断特性が 強 く影響す る

と考 え られ るため、勇 断流 動特性 の 精度 を重視 して決定 した。 この流 体 に対 しK-BKZモ デルは

PSMタ イ ブの み を用い、全 て の緩和 モー ドで 統一 したパ ラメ ータβ を決定 したsingleβ と、一軸

伸長粘度 の精度 を高めるために各緩 和モー ドで独立 したβを設定 したmulitpleβ 、モデルを用い た。

Table6-1に 決定 したパ ラメータ を示 し、Fig.6-1に 定常 勇断粘度 と第 一法線応 力差 の予測 曲線 を、

Fig.6-2に 非 定 常一軸 伸長粘 度 の予測 曲線 を示 す。勇 断流動特 性 は αに しか依 存 しない た め、 β

の値 に よ り変化 す るこ とは ない。その ため両モデ ル とも同 じ予測曲線 を示 し、実 験値 を高精 度

で再現 で きてい る。一軸 伸 長粘度は、Fig.2か らsingleβ の長 時間側 の予測 精度 がやや低 下 してお

り、multlpleβ 、では それを補 う高精度の予測 がで きて い ることがわか る。 また、粘 度の立 ち上が

りは両モ デ ル ともそ の傾 向 を良好 に予測 で きて お り、strain-hardening性 を予 測 で きて い るこ と

がわ か る。PTTモ デ ル につい て も、 全モー ドで統 一 したパ ラ メー タ設 定 を行 った場合 、勇断 の

予測精 度 は高か っ たものの 一軸伸長粘 度の長時 間側 の予測 精 度が低下 したため、 伸長特性 に大

きく作 用 す るパ ラメー タ εを各緩和 モー ドで設定 した εkを用い るこ とで予 測精 度が 向上 した。

Table6-2に パ ラメー タを示 し、Fig.6-3,4に 予測 曲線 を示す。 このモデ ル も勇断流動特 性は高精度

で予測 が 行 えて お り、 一軸 伸 長粘 度 はsingleε は 長時 間の予 測精 度 がや や落 ちて い るも のの、

multip】eεkは良好 に予測 で きてい る。Larsonモ デルは構成 方程 式内に1つ の非線形パ ラメータ し

か持 って いない た め、他 の モデル とは 異 な り、 緩 和モー ド毎 にパ ラ メータ設定 を行 って も予 測

精度の 向上 にはつ なが らな い。その た め、 このモ デル に対 して は全モ ー ドで統一 したパラ メー

タ ζのみ を用い た。Table6-3に パ ラ メー タを 示 し、Hg.6-5,6に 予測 曲線 を示 す。勇 断流 動特性は

精 度 よ く 予 測 で き て い る が 、 一 軸 伸 長 粘 度 の 予 測 精 度 は低 く、strain-hardening性 と

extension-thickening性 の再 現が行 えなか った。
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Table6-1DeterminedvaluesofnonlinearparametersandusedrelaxationspectrumfbraLDPEmelt(IUPAC

A)at150℃.α,βandβkinK-BKZmodelbyfittingtotheexperimentaldataofsteadyshearflowandunsteady

uniaxialelongationalviscosity.
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Table6-2DeterminedvaluesofnonlinearparametersandusedrelaxationspectrumfbraLDPEmelt(IUPAC

A)at150℃.ξ,εandεkinPTTmodelbyfittingtotheexperimentaldataofsteadyshea「flowandunsteady

uniaxialelongationalviscosity.
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Table6-3DeterminedvaluesofnonlinearparametersandusedrelaxationspectrumfbraLDPEmelt(IUPAC

A)at150℃.ζinLarsonmodelbyfittingtotheexperimentaldataofsteadyshearflowandunsteadyuniaXial
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6.3.2低 密 度 ポ リエ チ レ ン(LDPEMelt-1)溶 融 体

LDPEMelt-1溶 融 体 に 対 して も、LDPEIUPAC-Aと 同様 に 物 質 定 数 の決 定 を行 った 。 な お 、 こ

の 流 体 に 対 して は 全 て の モ デ ル で シ ング ルパ ラ メー タ を用 い た 。Table6-4に 決 定 した緩 和 スペ ク

トル と非 線 形 パ ラ メ ー タ を 示 す 。Fig.6-7にK-BKZモ デ ル のPSMとWagnerタ イ プ の定 常 勇 断流 動

特性 の 予 測 曲 線 を、Fig.6-8に 非 定 常 一 軸 伸 長 粘 度 の 予 測 曲線 を示 す 。Fig.6-7か ら両 モ デ ル とも勇

断粘 度 と第 一 法 線 応 力 差 を 実 験 値 の範 囲 内 に お い て 高 精 度 で そ の 予 測 が 行 えて い る こ とが わ か

る。Fig.6-8の 一 軸 伸 長 粘 度 を見 る と、PSMタ イ プは 長 時 間側 で実 験 値 よ り低 く見積 も って お り、

Wagnerタ イ プは 長 時 間 側 で 実 験 値 を 上 回 る 予 測 を行 いstress-overshootを 示 して い る 。 こ の

stress-overshootはWagnerタ イ プが 示 す 特 性 の1つ で あ る が、 実 験 的 に は 長 時 間側 の 測 定 は 延 伸

切 れ な ど に よ り非 常 に 困難 で あ るた め 現 実 的 に こ の 性 質 が 生 じ るの か は不 明 で あ る。 この2っ

のモ デ ル と も長 時 間側 の精 度 は 高 い と は 言 え な い もの の 、 低 時 間側 の 粘 度 の 立 ち 上 が りは 良 好

に示 せ て い るた め そ の 予測 は 良 好 で あ る と評 価 で き る。Fig.6-9にPTTモ デ ル とLarsonモ デ ル の定

常 勇 断 流 動 特 性 の 予 測 曲線 を、Fig.6-10に 非 定 常 一 軸 伸 長 粘 度 の 予測 曲 線 を示 す 。PTTモ デ ル は

長 時 間 領 域 に お い て 予 測 値 は 実 験値 を 下 回 っ て い る もの の 、 低 時 間領 域 の粘 度 の 立 ち上 が り と

粘 度 の 定 常 値 がeXtension-thickening特 性 の 傾 向 が 良 好 に 示 し"て い る こ とが わ か る 。 一 方、

Larsonモ デ ル は粘 度 の 立 ち 上 が り を全 く示 す こ と が で き なか っ た 。 こ れ は6.3.1のLDPE

IUPAC-A溶 融 体 の とこ ろ で述 べ た とお り、 こ の モ デ ル が 勇 断 流 動 特 性 の 予測 精 度 を重 視 した 場

合伸 長 粘 度 の 予測 をほ とん ど示 す こ とが で き な い特 性 に よ る も ので あ る 。

Table6-4Determinedvaluesofnonlinearparametersandusedrelaxationspe(rtrumforaLDPEmelt(Melt-1)at

150℃.
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6.4対 象流 動場 と境界条件

対象 と した流 れ場 は円 管か らの ダイス ウェルで あ る。流 れは軸対 称 であ るた め解 析領域 は流

路の半 分 とした。 形状 は縮 小比4:1、 テーパー 角45。 の 縮小流 れ を含 んでお り、無次元 ダ

イ長 さL/Dを 変化 した シ ミュ レー ショ ンを行 った。比較検 討 に用いた実験値 はすべ て文献か ら引

用 した ものであ る。縮 小部 の影 響 がダイス ウェル に表 れないほ どダ イが長 い形 状(L/D=∞)を ス

トレー トダイ と呼ぶ 。境界条件 をFig.6-11に 示す 。壁面 では流体 の 滑 りは生 じない と し、最上 部

の入 り口流 れ には 完全 発達 流れ を与 え た。ス ウェル量 の評価 に用い るス ウェル比 とは押 出物 の

径(Dl)と ダイ径(D)の 比の ことで ある。
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6.5結 果 と考 察

6.5.1LDpEIUpAC-A溶 融体

6.5.1.1ス トレー トダイ

まずLDPEIUPAC.A溶 融体 を用いたス トレー トダイの シ ミュ レー シ ョンを行 った。

(1)K-BKZモ デル

Fig.6-1ZまK-BKZモ デル を用いたみかけの勇断速度 に対 す るス ウェル比の結果であ る。singleβ 、

multipbβkの 可逆 モデル の予 測曲線 はほぼ 同 じで あ り高勇断側 で実験値1)を 上回 った。 これは、

ス トレー トダ イでは勇 断流が 支 配的に作用 し、Fig.6-1の 勇 断流 動 特性 の予測精 度 が一致 してい

るか らで ある。不 可逆 モデ ル の結果 は実験値 に比 較 的よ く一 致 した。 可逆 モデル と不可逆モ デ

ルの違 いは多段 階反復 変形 時 の予測値 が違 うだ けで あ り、一 方 向変形 の レオロジ ー予測値 に 変

化は無 い。 ダイス ウェル では、 ダ イ中で は高 分 子は流 動方向 に配 向 し流 体要素 は勇 断方向に歪

むが、 ダイ を出 る と高分 子 は定常 の糸 ま り状 に戻 ろうとす るた め流体 要素は ダイ 内 とは別方 向

の歪み が 一時的 に かか るこ とになる。 そ のためダ イス ウェル 現象 には 反復変形が 大 き く作用 し

てい る と考 え られ る。Fig.6-13にK-BKZモ デル の二段 階反 復変形 下の応 力緩和予 測曲線 を示 す。

この結 果、不 可逆 モデル は 可逆モデル を下 回った 。 ここでは実験値 が 無いためそ の定量評価 は

行えないが、Larso遭 に よるLLDPE溶 融体 を用 いた場合 可逆 モデルが実験 値 を大 き く上回 ったの

に対 し、 不可逆 モ デルは実 験値 を良 く予測で きた ことを報告 してい る ことか ら、 この相関関係

がダイ ス ウェル結 果 に結 び ついてい る もの と思 わ れ る。これ までス トレー トダイ のス ウェル に

は反復 変形 は関係 しない と考 え られて きたが、本研究 で関係 する ことが明 らか にな った。

次 にcuttingeff手 法 を用 い た シ ミュレー シ ョンを行 っ た。cutting-off手 法 とは、multipleβkの

PSMタ イプ につ いて(6-8)式 の1が 一定値 を越 えたときダ ンピング関数 を0と す る手法であ る。

h一 嵩,1-P、lc-1+(1一 β、)Ic+3(6-8)

これ は 強 い反 復 変 形 が 作 用 した と きダ ン ピ ン グ 関 数 の増 加 を 防 ぐ不 可 逆 理 論 に 準 じた モ デ ル

とな って い るが 、cuttingっff値 の 設 定 で シ ミュ レー シ ョ ン結 果 は 変 化 す る。Luoら のは ス トレー ト

ダイ ス ウ ェル シ ミュ レー シ ョ ンでcutting-off値 を1000に 設 定 し、 ス ウ ェル 量 が実 験 値 に 一 致 した

ことを報 告 した。 本 シ ミュ レー シ ョンで もcutting-o田 直を1000と 設 定 して シ ミュ レー シ ョ ンを 行 っ

た。Fig.6-12か ら、 不 可 逆 モ デ ル と 同 様 実 験 値 を 良 く予 測 で き た こ とが わ か る 。 これ よ り、

cutting-off手 法 を用 い る こ とは ダ イ ス ウ ェル シ ミュ レー シ ョン にお い て 有 効 な手 法 で あ る よ う に

思 え る 。 しか しな が らcuttingeff値 を変 化 させ た場 合 、 ダ イ ス ウ ェル に どれ だ け影 響 が あ るの か

を検 討 す る 必 要 が あ り、(v.tting-off値 の 設 定 手 法 と そ の 適 用 性 を 評 価 しな け れ ば な らな い 。

Fig,6-14に(Mtting-off値 を変 化 した シ ミュ レー シ ョ ン 結 果 を示 す 。 この 結 果cutting-off値 が 小 さい

ほ ど 予 測 値 は 低 くな っ た。 こ れ は(6-8)式 の1が 小 さい 、 つ ま りよ り微 小 変 形 下 にお い て

cutting-offを 行 な い 、 結 果 応 力 値 を 小 さ く見 積 も る か らで あ る。 この 結 果 か ら実 験 値 を精 度 良 く

予測 で き る妥 当 なcutting-off値 は1000で あ る こ と が わ か る。
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予 測 で き る妥 当なcutting-off値 は1000で あ る こ とが わ か る。
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(2)PTTモ デル

Fig・6-15にPTTモ デ ルのダ イス ウェル シ ミュ レー ション結果 を示 す。 この 結果は勇 断流動特 性

の レオ ロ ジー 予測 精 度 が 同 じで あ った 両 モ デ ル で あ るが 、 一軸伸 長 粘 度の 精 度 が よか った

multipleεkの ダイス ウェル結果 は、 全ての勇断速度領域 において実験値 を大 きく下回 った。一方、

一軸伸 長粘 度の予測精度 があ ま り良 くなか ったsingleε は
、若 干下 回 ってい るものの実験値 を比

較的良 好 に予測で きた 。こ の原 因 を考 えてみ る と、 この2つ のモデル の違 いは εの値 だけで あ

るが、(6-3)式 で異方 性応 力を計 算 す る ときは各 モー ドの応力値 の和 で求め られ る。そ の

ため緩和モ ー ドに よって マルチパ ラメータモデルは応力 を よ り少な く予測 す るのか も しれない。

Fig.6-16に このモ デルの2段 階反 復 変形下 の応 力緩和 予測 曲線 を示す 。シ ング ルパ ラメータモ デ

ル、マ ル チパラメ ータモ デル ともその 予測値は 同 じであ り、 勇断変形 下で応 力の 見積 も りは両

モデル と もほぼ同 じで ある こ とがわか る。その た め εの値 の 違い によ るダイス ウ ェル予測結 果

が異な る原 因が どこにあ るのか不 明であ る。 しか しな が ら、 εは定常勇 断特性 にほ とん ど影 響

しない にも関わ らずス ウェル は異 なって るこ とか ら、反復 変形 な どの 非定常特性 には影響 す る

ことが わか った。 つ ま り、 定常 勇断流 動 特性 のみ か らパ ラメ ータ を決 定 して も、 ダイスウェル

の予測 は十分 に行 えない と言 える。

(3)Larsonモ デル

Fig.6-17はLarsonモ デル のダ イス ウ ェル シ ミュ レー シ ョン結果 であ る。可逆モデ ル の結果 は低

勇断速 度領 域で は 比較的実 験値 に合 って い るが、 高勇断速度 領域 では ス ウェル値 が急激 に大 き

くな り、 実験値 を上 回 った 。このモデ ル は数値安 定性が あ ま り良 くな く、ス ウェ ルジャ ンプが

起こっ たの も多 重解 が存 在 したた めで あ る。 その ため収束解 に対 す る信 頼性は乏 し く、 ダイス

ウェル シ ミュ レー シ ョンにおいて可逆 のLarsonモ デ ルは実用 性 に向か ない と考 える。 一方不可

逆モデ ル の シ ミュ レー ショ ンでは数値 安定性 が良 く、収束解 を得 るこ とが容易 で あ った。 この

シ ミュ レー シ ョン結 果は実験値 によ く一致 した。 このLarsonモ デ ル もK-BKZモ デ ル と同様、可

逆モデル と不可逆モ デルの 違いは他段階反復 変形 下の応 力緩 和 予測 のみで ある 。Fig.6-18に2段

階反復 変形 下の応 力緩和 の 予測曲線 を示 す。 この モデル も不 可逆 モデ ルは可逆 モ デル を下 回 る

予測 を してい る。 実際 のダ イス ウェル で この ような反復変形 が起 こってい るのは ダイ リヅプ付

近であ る と考え られ る。流体 要素 は ダイの中 で勇断方 向に変形 して い る ものが、 ダ イ を出 る と

応力解 放 に よ り基 の形 に戻 ろうとす る ため一時的 に逆方 向の 勇断が作 用 す ると考 え ることが で

きる。その ため反 復変形下 の応 力緩和予測 を少な く見積 も る不可逆モ デルがダイス ウェル シ ミュ

レー シ ョ ン結 果 で も予 測値 を 可 逆モ デ ル よ り下 回 るこ と に繋が って い ると思 わ れ る。 この

Larsonモ デ ルが レオ ロジー予測 曲線で伸長粘 度の予測精度 が悪かったに もかかわ らず ダイスウェ

ル シ ミュ レー ショ ン結果 が 高精 度であ った こ とは 、今 回のス トレー トダイでは伸 長流 がほ とん

ど寄与 して お らず勇 断流 が支配的 に働い てい るこ とが原 因であ る と思 われ る。
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6.5.1.2縮 小 ダイ

次 に ダイ壁 面の見 かけの勇断速度 一定 でダイの長さ(L/D)を 変化 したシ ミュ レー ションを行 っ

た。 こ こでL/Dが 無 限大では ス トレー トダ イを意味 す る。ス トレー トダイがほ とん ど勇 断流 支配

と考 え られ るのに 対 し・縮 小部 が加 わ るこ とで 円管 の流れで は一軸伸 長流動特性 が寄与 して く

ると考 え られ る。 よ って一軸伸 長粘度 を含 めて検討 するこ とが摺要 で あ る。 この シ ミュ レ_シ ョ

ンでは・ ス トレー トダイの結果か らPSMタ イ プのK-BKZでcutting《)ffの 検討 を行 う以外 はすべて

シングルパ ラメータモデル を用 い、更 にK-BKZとLarsonモ デルは不可逆 モデル を採 用 した。

(1)K-BKZモ デル

PSMタ イプのcuttingっffに つ いての検討 を行 う。Fig .6-19に ダイ壁 面の見 かけの勇 断速 度1[s'1】に

おけ るス ウェル 比 とダイ長 の シ ミュ レー シ ョ ン結 果 を示す。cuttingっff値10000で は ダイ長 が短

くなるほ ど実験値 を大 き く上 回 り、1000の 結果 も縮 小ダイにな るとほ とん ど予測で きなか った。

この 系ではcutting-off値100の シ ミュ レー シ ョン結果 が一番実 験値 を良 く予 測で きたが、Fig.6-19

の全体 的な予測 曲線 は実 験結果 の それ とは明 らかに異 なってお り、 ス トレー トダイ の勇断速 度

変化の 結果 も実験 値 をほ と ん ど予測 で きてい なか ったこ とを含 める と、 ダイス ウ ェルの予測 は

良好 に行 えな い こ とが言え る。cutting-off手 法 を用い ると、ス トレー トダイ でのシ ミュ レーシ ョ

ン結果が良 好であ って も縮 小ダ イになる とその精 度は悪 くな る結果 となった。 これ は、 ス トレー

トダイか らの押 出 しよ り縮 小 ダイか らの押 出 の方が強い反復 変形 を受 ける。㎝tting-off値 が 同 じ

な ら縮 小 ダ イ の方 が 予測値 が 実 験値 を上 回 る こ とは当 然 の結果 とい え る。 この こ とか ら、

cuttingdf手 法 を用い た シ ミュレー シ ョンは適 用性 がな く、 マルチパ ラ メータ を用いて精度良 く

フィ ッテ ィングで きて も一 般 的 に高精 度で シ ミュ レーシ ョンす るこ とが出来 ず、 この手法の 適

用性は 乏 しい と言え る。

Fig.6-20,6-21に シングルパ ラメータ を用い たPSMとWagnerタ イ プのK-BKZ、PTTとLarsonモ デ

ルのL/Dを 変化 したス ウェル比 の結果 を示す。Fig.6-20が 見か けの勇 断速度o.1[s'1]でFig.6-21が1[s'1]

の結果で あ る。勇 断速度0.1[s'1]を見 ると、PSMタ イプは 全体的 に実験 値 を若 干下回 る予測 を して

お り、Wagnerタ イプ もやや下回 って い る ものの その傾 向は 実験 値 を良好 に 予測 で きてい る。 ま

た1[s'1]の結 果 ではPSMタ イ プは実験値 と非 常 によい 一致 を示 してお り、Wagnerタ イ プは特 に短

いダイで実験値 を下 回った。 この原 因 と してPSMタ イプは一軸伸長粘度のextension-thickeningの

立ち上 が りが弱 い た め低 い 勇断速度(伸 長 速度)領 域のス ウ ェル予測 が下 回った もの と思わ れ

る 。 ま たWagnerタ イ プ はPSMタ イ フ.と異 な りeXtension-thickening特 性 は シ ャー プ に 、

extension-thinning特 性 は比較 的急激 な減 少予測 を してい るた め低 勇 断速度で 実験値 を比較的 予

測で き、高 勇断速度 で下回 った と考 え られ る。 しか しなが らK-BKZモ デル の予 測結果 の誤差 は

Wagnerタ イ プは15%、PSMタ イプは5%以 内であ り、全体 的に定 量予測が 良好 に行えてい るので

不可逆 モ デル を用 いた シ ミュ レー シ ョン精度 は十分であ る。 これ よ り、特 にPSMタ イ プを用 い

たシ ミュ レー シ ヨ ンでは勇 断流動、 一 軸伸長流 動 が作用 す る流 れ系 に対 して は十分 な予測 が 可

能であ る と言 える。
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(2)PTTモ デル

Fig・6-20・21の結果 を見 る と・見 かけの勇 断速度0 .1、1.0[s-1]ともに全てのL/D領 域 にお いて実験値

を大 き く下 回 った。 また、LIDが 小さいダイにお いて シ ミュ レーシ ョン値 はス ウェルの増大 を示

さず ・全 領 域 で ほ とん ど同 じス ウェル 比 を示 した。 レオ ロジ ー予測 曲線 では 一軸 伸 長 粘度 の

eXtension-thickening特 性 の予測 精度 がやや劣 るもの の比較 的精度 良 く予 測が行 えてい ることか

ら、 レオ ロジー 予測精 度 とシ ミユ レー シ ョン精度 は一致 して いない こ とにな る。PTTモ デル は

これ まで にい くつ かダ イス ウェル シ ミュ レー シ ョ ンの報告 が なされて い るが、ほ とん どが定 性

的な評価 であ る。PTTモ デ ルが シ ミュレー シ ョンに用 い られ た主な原 因は レオ ロジー 予測精度

が比較 的高 い ためで あ り、 シ ミュ レー シ ョン結果 の精度 も十分 であ ろ うとの期待 か らであ る。

しか し、OtsukiらDの 結 果 において もこのモデル は実 験値 を大 き く下 回 ってい る ことか ら、 この

モデル は定 量的 に はあ ま り予測で きな いのでは な いか と推察 され る。 その原 因 と して、 この モ

デルは2つ の非線 形パ ラメー タを持 ってお り、 そ れぞれ の値 を変化 させ ることで 多様 な レオ ロ

ジー予測曲 線が描 け る、 つ ま りレオ ロジー特性 を表現 す るための 自由度が高い とい う特徴 を持 っ

てい るが、流 動 シ ミュ レー シ ョンを行 う場合は そ れぞれ のパ ラメータ が流 れ場つ ま り実際の流

動様 式 に どの ように影響 す るのか の知見が乏 しいこ とが挙 げ られ る。 このLDPEIUPAC-A溶 融

体のダ イス ウェル シ ミュ レー ション結果か ら、 このモデ ルについて全 てのダイ形状で シ ミュレー

シ ョン結果 が実験 値 を大 き く下回 った 理 由は突 き止 め るこ とが出来 な か ったが、 レオ ロジー 特

性 を高精 度 で予 測で きた物 質定 数 を流動 シ ミュ レー シ ョンに適 用 した場 合定 量的 に精度が悪 く

実験値 を大 き く下回 る予測 をす る可能性 があ るモ デルであ るであ ることがわか った。

(3)Larsonモ デル

Fig.6-20,21の ス トレー トダイの結 果は実験 値 と良 く一致 してい るが(実 験 値 との誤 差3%)、

ダイが短 くな ると実験値 が次第 に大 きなス ウェル 比を示すの に対 しシ ミュレー シ ョン結果は ス

トレー トダイ とほ とん ど変わ らない値 を 示 した。1[s'1]の結 果では ス トレー トダイ は実験 値 に良

い一致 を示 したが ダ イが短 い流 れ系で は シ ミュ レー ション結 果は実験 値 よ りも小 さ く見積 も っ

てお り、そ の誤 差は最大18%と 大 き く違 う結果 とな った。 これはFig.6-5,6に あるよ うに このモデ

ルの勢 断流動特性 の予測精 度 は高 い ものの、一軸 伸 長粘 度の 予測精度 が低い こ とに原 因があ る

と考 え られ る。L/Dが 短 いダイでは縮 小部の 伸長流 れに よって高分子鎖 は配 向 しよ うとす るが、

ダイ内の勇断流 に よる緩和が起 こ りに くいため スウェル比は増大 する。つ まりLA)が 短い とス ウェ

ル比 は側鎖 な どの高分子構造 に よる絡 み合い の強 さ(eXtension-thickening'1生)が 大 き く影 響す

るので、 一軸伸 長 粘度の予 測精度 が よ り深 く関わ って くるた めで あ る。そのた め一軸伸長粘 度

のextension-thickening特 性 を全 く予測 で きて い ない このモデ ル が短 いダイ でス ウ ェル を実験値

よ り過 小予測 す る もの と推 察 され る。Larsonモ デ ル につい て、 レオ ロジー予 測結果 とス トレー

トダイ、縮 小ダイ の結果 か ら、勇断流 動支配 な どの単純流れ 場 に対 して レオ ロジ ー予測精度 が

高けれ ば シ ミュ レー シ ョン精 度は高 くな るが、 よ り複雑な流 れ場 にな ると、 レオ ロジー予測 精

度の限界(モ デル の限界)に よ りシ ミュ レー シ ョン結果の信頼性 は低 くな るこ とがわか った。
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6.5.2LDPEMelt.1溶 融体

この流体 についての実験値はLaunに よるLID=35、 縮 小比4:1の 縮 小ダイに よる壁 面の見か けの

勇断応 力 に対 す るス ウェル 比の結果 のみ であ るた め、 シ ミュ レー シ ョ ンも同様 の流れ 系で行 っ

た。Fig.6-23にPSMとWagnerタ イプのK-BKZ、PTTとLarsonの 全モデルの ダイスウェル シミュレー

ション結 果 を示 す。こ こでK-BKZモ デル とLarsonモ デ ルはLDPEIUPAC-A溶 融 体の流動 解析 結

果で良好 に予測が行 えた不可逆モデル を用 いた 。

(1)K-BKZモ デル

PSMタ イ プの シ ミュ レー ション結 果 は、低 勢断速 度領域 で は実験 値 を精 度 良 く予測 で きて い

るが、高勇 断 速度領域 では実験 値 を上 回 る予測 を行 った。Wagnerタ イプの結果 もまた、勇断速

度が低 い領域 は実 験値 を予 測で きてい る ものの、 高勇 断速度 領 域では 実験 値 を上 回った。 しか

しPSMタ イ プは勇断 速度 が大 き くなる に従 いス ウェル比 はひたす ら増加 す る傾 向 にあ るのに 対

して、Wagnerタ イプは高 勇断速度領域 で も急激な スウ ェル 比の増 加は示 さ ず、比較的ゆ るや か

な増加 に とどまって い る。 このモ デル 間での相違 につ いて 考 察す る と、一軸伸長 粘度の予測 曲

線が違 うこ とが ま ず挙 げ られ るが、先 に述べ たよ うにこの流 れ系はス トレー トダ イに近いた め

伸長流 動 よ りもむ しろ勇 断流動 が 支配的に働 くと思 わ れ ることか ら、物 質定数 を決 定 したレオ

ロジー特性 のみでは評価 が困難で あ る。

(2)PTTモ デル

PTTモ デルの結果 は低 勇断速度領域 において も実験値 を下回 ってお り、勇 断速度が増加 して も

スウェル の増加 はほ とん ど示 さなか った。 これ はLDPEIUPAC-A溶 融体 の結果 とほぼ 同様の傾

向を示 して お り、PTTモ デルの レオ ロジー予測 曲線 が高精 度であ るにも関わ らず シ ミュ レー シ ョ

ン精度 が悪 い原因 と しては、構成 方程 式その ものの特性 と して問題があ る可能性 があ る。

(3)Larsonモ デル

Larsonモ デ ル の結果 は実 験値 を高精 度 で予測 した。 これはLDPEIUPAC-A溶 融 体 の結果 を踏

まえ る と、一軸 伸 長粘度 の 予測精度 が悪 か った ものの勇断流 動特性 の 予測 が高精 度で行え、 か

つ流 動場 が勇 断支配で あ る と仮定 で きる流 れ系 であ った ため と思 われ る。
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(4)モ デル 間の比較

これ ら全 ての モデル に 対 して、 物質定 数 を決定 した レオ ロジー特 性 以外 の レオ ロ ジー特性 の

予測曲線 を描 くこ とで定量 的検 討お よびモデ ル間の比較 を行 った。

まず 一 方 向変 形の応力 緩和 を検 討す る 。ダイス ウェルで は、流体 要 素が ダイ内で 受 けてい た

勇断応 力 は ダイ を出 る と緩 和 され る。 その とき急 激 に緩和す るモ デル であ る場合 、 回復性 歪 み

が小 さ くな る ため にス ウ ェル はあ ま り起 こらない と考 え られ る。 そ こでLaunに よ る勇断速度

1[s'i]での実 験結果 と比較 した。Fig.6-24に 勇断 速度1[s-']にお ける応 力緩和 の 結果 を示す。PsMタ

イプの結 果 を見 る と、実験値 の存 在 する範 囲内で 予測値は実験値 を良好 に予測で きた。Wagner

タイプ の結果 を 見 ると、 勇断粘 度 は実験値 を良 く予測 で きてい るが、第 一法線応 力 差は長時 間

側 で急 激 な減 少 を示 し実 験値 よ り低 く予測 した。Fig.6-23の ダイ ス ウ ェル 結 果 につ い て この

K-BKZモ デル の結果か ら考 察す る と、PSMタ イプが高勇断 速度側 で大 き くス ウェルす る原 因は

明確 に出来 ないが、Wagnerタ イ プがPSMタ イ プほ ど高勇 断速度側で ス ウ ェルの急激 な増加 を示

さなか った のは この長時 間側 の第一法線応 力差の緩和が影響 してい る と思われ る。なぜ な らば、

勇断速 度 が低 い流 れ場 では ダイ内で作 用 す る第一 法線応力差 も僅 かで あ るた め、 長時 間側の 緩

和はス ウェル に大 して影 響 しない 。 しか し、 勇断速度 が高い流 れ では作 用す る第一 法線応力 差

も大 きいた め、Wagnerタ イ プが 大 き く緩和す る特 性 が よ り顕著 に現 れ るためで ある。Larsonモ

デル の結 果 を見 る と、実験 値 を精度良 く予測で きた。このモデ ルの ダ イス ウェル 結果 が実験 値

を精度 良 く予測 で きた原 因は、 この応 力緩 和の予測精度 が高 い ことか らも言 えるこ とが出来 る。

PTTモ デ ル の結 果 を見 ると、他の モ デルに 比べ 比較 的短時 間側 か ら実験値 を下 回る予測 を して

お り、 長 時 間側 で は大 き く緩和 を示 した。定常勇 断粘度 ・第 一 法線応 力差 の予測 精度 が高 か っ

たこの モデル が、 ダイス ウ ェル結果 で 予測 精度 が極 めて悪 か った原 因は この強 い応 力緩和 が大

き く影 響 してい るこ とは 明 白であ る。応 力緩 和 が強い モデル とい うこ とは、高分子 モデルで 考

えれば 勇断速 度が 高い場合 で もダイ中 で高 分子鎖 の強い緩和 が生 じる ため、 ス ウ ェルはあ ま り

しない こ とにつなが る。
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次 に二 段 階の反 復 変形 について考え てみ る。LDPEIUPAC-A溶 融体のス トレー トダイ の結果

でも述 べ たが、 ダ イス ウ ェルには反復 変形 が影響 してい るこ とは明 らかであ り、 この応力緩 和

を良好 に予測 で きるこ とはダイスウェル を正確 に予測 するための大 きな要因 とな る と思 われ る。

Fig.6-25に 小変形 、Fig.6-26に 大変形下 の予測 曲線 を示 す。なお、 この応 力緩和 については実験値

がな いた めモデ ル間の 比較 のみ を行 うもの とす る。K-BKZモ デル の結果を 見 ると、小 変形下で

はWagnerタ イプがPSMタ イプを上 回 る予測 を したが、大変形 下ではPSMタ イ ブがWagnerタ イプ

を上 回 る予測 を した。今 回検討 を行 った2パ ター ンの歪み の 大 きさは 、実 際の ダ イス ウェル 流

動に対 して どれ だ けの勇断速度 に対応 す るのかは 不 明で あ るが、 勇断速度が低 い領 域でWagner

タイプがPSMタ イ プよ りも上 回 り、 高勇断 速度領域 でそれが逆 転 した ことと傾 向が 同 じであ る

ため、 この特性 が ス ウェル に影響 して い るこ とが わか った。 しか しな が ら、 この 反復変形 で 示

され た特性 の違 いが具 体 的に何 が原 因であ るの かは不 明 であ る。PTTの 結 果 を見 る と、 小変形

下では他 のモ デル よ りも若 干下回 って い るだけで あ るが、 大 変形下で は大 き く下 回る予測 を し

た。 これはFig.6-24の 一方 向の応 力緩和 で このモ デル が急激な緩 和 を示す ことか ら理 由づ けられ

るが、Fig.6-25,26の 結果 か ら歪 み が大 き くな るほ どよ り大 きな緩和 を示す ことがわ かる。その た

め、ダ イス ウェル シ ミュ レー ションで 勇断速度 を上 昇 してい って もス ウェル比 が増加 しない も

のと思われ る。 これ まで のダイ ス ウェル お よび レオ ロジー 特性 予測 結果か ら、PTTモ デルは勇

断流動 特性 を高 精 度で 予測 で き、一軸 伸長粘度 も比較的良好 に、更 にマルチパ ラ メー タにす る

と高精 度で 予測す るこ とが 可能で あるが、歪 みが かか った下 で応力緩 和 を急激 に 示す傾 向に あ

る。その ため 流動 解析 に適 用 した場 合、 定量 的 に低 く見積 もる傾 向 にあ る こ とが わか った 。

Larsonモ デ ルの結果 は、他 のモデル と比較 して もダ イス ウェル結果の大 小関係 と一致 してお り、

現実的 に良好 な予 測が行 え てい るのか も しれない 。 このモデ ル につ いては、今 回 行 った応 力緩

和か らも欠 点が見 つか らな か ったこ とか ら、 流動 様式が単純 な もの と仮定で きる流れ系に対 し

ては高い精 度で予測で きるもの と思 われ る。

124



X103

6・ ノ 、

,!'＼'PTT

l4〆6《 急 三 黙

舅1〃Sh,a,S、,。i。,');;i`N"・ ・
詰/

駐2/45

-050i〃le
,t-4

101100101102

Time,t[s]

Fig.6-25Timedependenceoftheshearstressafterdouble-stepshearstrainfromthestresstestsofsteadystate

(smalldefomユationcase)・

X102

10
-PTT

_一 一Larson

et5〆'へNSM

密 ノ'XNL-一 …ag…

㎡1'"ts

EOlet.一

あ ガ/
』

轟1ノ/伽 痂 け

11

Time,t[s]

Fig.6-26Timedependenceoftheshearstressafterdouble-stepshearstrainfromsteadystateofthestresstests

(1argedefo㎜ationcase)・

125



6.6ま とめ

積分 型 のK-BKZ、 微分型のPTTとLarsonモ デ ル を用 い、 レオ ロジーデー タの予測精度 と流動解

析の予 測精 度の相 関関係 を見 るた めに2次 元 ダイ ス ウェル シ ミュ レー シ ョンを行 な った。本検

討に よ り以 下の こ とが明 らかにな った。

(1)K-BKZ、Larsonモ デル とも不可逆 モデ ル を用いた ことで、 ス トレー トダイのシ ミュ レー

ション結果 は実 験 値 を良好 に予測で きた。それは、 不可逆モ デル の反 復変形 下に おけ る応 力 緩

和が現 実的 な予測 を行 え るためで あ り、 シ ミュ レー ションにおいて不 可逆 モデル を用い るこ と

は重要で あ ると思 える。

(2)PTTモ デル は、 εが定常勇 断に 関与 しないが、 ス トレー トダイス ウェルの予測は εの値

によ り変化 が生 じた。 これ は反復 な どの非定 常勇 断変形 下 にお いて、 εの影 響が 表れ るため で

ある。

(3)K-BKZとPTTモ デルは非線形 パ ラメー タが2つ あ るために勇断 と伸 長両流動特 性の予測

を高精 度 で行 うこ とが可能で あ るが、Larsonモ デ ルはパ ラ メー タが1つ しか ない ため予測精 度

は低下 す る。 このため、Larsonモ デルは伸長粘度のeXtension-thickening性 を予測で きない ため、

縮小ダ イでの ダイ ス ウェル 予測精度 は低 下 した。 これはモデ ル の限界 と考 え られ 、複雑な変 形

が生 じる流 れ 系に このモデル を用 い るこ とは不適切 と思われ る。

(4)(1)と(2)か ら、 ス トレー トダイス ウェルの 予測精度 を高め るた めには定常勇 断

レオロ ジー特性 の みか らのパ ラメータ 決定で はな く、非定常 勇断特性 を含 め た決 定 を行わな け

ればな らない 。

(5)PTTモ デ ルは緩和 が早 いモデル であ る ことが明 らかにな り、 ダイス ウェル にお いて ダイ

内で生 じた応力 はダ イを出る と急激 に緩和 す るため、ス ウ ェル量 を少な く予測す るこ とがわか っ

た。

6.7今 後 の展 望

今 回 は勇 断 と一軸伸長 変形 が作 用す る 円管 ダイ ス ウェル につ いて検討 したが、 平 面伸長変 形

が作用 す る平板 か らの ダイ ス ウェル を行 い、 平面 伸長粘度 の 予測精度 との関係 を明確 にす る必

要があ る。特 に、K-BKZモ デルは平 面伸長粘度 の予測精 度が低 いため、 円管 ダイス ウェルシ ミュ

レー シ ョンで高精 度 に予測 で きた このモデルの適用性の検 討が望 まれ る。
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第7章

三次元押出スウェルの粘弾性流動解析手法の開発
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7.1は じめに

ダイか ら押 し出された高分子流体の厚みがダイの厚みよりも膨らむダイスウェル現象を数値

解析的に予測する試みは、これまで円管や平板などの二次元近似できる流れ場に対して盛んに

行われてきた。しかしなが ら、実際の成形加工工程において2次 元近似で きる流 れは少な く、

そのほとんどは複雑な3次 元的な変形様式を示す流れ場である。そのため、3次 元 ダイスウェ

ル解析 技術の開発 に対する要望は強まっているが、現在までに3次 元 の粘弾性解析の報告はほ

とんどなされていない。その理由として、十分な解析結果を得るための計算機容量が不足して

いたことや、粘弾性構成方程式により計算が不安定になるため安定 した収束解を得にくいこと

などがあった。これに対し、最近のコンピュータ(ハ ー ドウェア)の 著 しい進歩や、2次 元解

析における解析技術の向上に伴い、3次 元解析へ向けた期待度は高 まっていると言える。現在、

3次 元 ダイス ウェル解析 において高勇断速度における安定した収束解を得るためには、さらな

る低容量化や計算技術の更なる向上が必要とされているため、本研究では、安定 した高勇断速

度領域の計算を可能とする3次 元ダイスウェル解析を目的 とし、高勇断速度に至る収束解を可

能とする解析手法を開発し、構成方程式の特性を検討した上で解析結果の定性的評価を行った。
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7.2構 成 方程 式 と対象流体

解析 には・2次 元 ダイ ス ウェル 解析で 数値 安定 性が高 く、定 量的 に十分 な解析 が 行え た不 可

逆Larsonモ デル(7-1)を 用 いた。

ル 　
τ一Z

IT…k+λ …+号 ㍗D:・k(・ ・+G・ δ)-2λ ・G・D(7-1)

解析 に用 いた流体 は、Fig.7-1に 示す2種 類の仮想 流体 と した。 この2つ の流体は非線形パ ラメー

タ ζが共 にO.2で あ り、緩和 モー ド数 が異な る だけであ る。単一緩和 モー ド流体 の 予測曲線は 、

勇断粘 度 曲線 で粘度 が低下 す るshear-thinning特 性 を比 較的強 く示 し、 高勇断速度 領域で第一法

線応力 差 が一定 値 を示 す。3モ ー ド流 体 は単一一モ ー ド流体 に 短緩和時 間を追加 し、高勇断速 度

領域で の第 一法線 応力差 を増 加す るよ うに した多 重緩和 モー ドの流体 であ る。そ の ためゼ ロ勇

断粘度 がFluid-Aと 異 な り勇断粘度 曲線 が高 粘度側 にシフ トしてお り、 さ らに高 勇 断速度領 域 で

のshear-thinning性 が単一 モー ド流体 ほ ど強 くない 。
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7.3対 象流動場 と境界条件

解析対 象 と した流動場 は平行 平板 お よび矩形 ダイか らの押出流れで あ る。Fig,7-2,3に 境 界条件

を示す。 平 行 平板流 れは幅z方 向が無 限遠の2次 元 近似 で きる流れ とし、上下対 称流 れであ るの

で・わず かな ダイ幅領 域 と流路 の上半分解析 を対象 と した(Fig.7-2)。 矩形 ダイは流 れが対称性 を

持 ってい るので・解析領 域は流路 の4分 の1と した(Fig.7-3)。 いずれの流れ にお いて も壁面では

流体の 滑 りは生 じない と し、入 口(最 上流 部)は 完全発達流 れ を与 え た。解析結 果 の評価 に用

いるス ウェル比 とは、 平行 平板流 れで はダイ厚み と押 出物厚 みの比 を示 し、矩形 流 れでは流 体

が最 も膨 れ る中心部 のダイ厚 み と押 出物厚 みの比 を示 す。
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7.4結 果 と考察

7.4.1平 行 平板 ダイス ウェル

7.4.1.1解 析 結果 のメ ヅシュ依 存性 の検討

3次 元 ダイス ウェル解 析 の妥 当性 を評 価 す るた めに、解 析 結果 に及 ぼす メ ヅシュ形状 につ い

て検討 を行 った。 検討 は単 一緩和モー ドモデル を用 い、136,172と273要 素 で構成 さ

れ る3種 類 のメ ッシユ形状 を用いて行 った。Fig.7-4に 勇 断速 度1[s"1】の結果 を示す。 また、6章 で

解析 した 円管 ダイス ウ ェル解析 プログラムを平板 流れ に改良 し、1[s"1】の解析 結果 を同時 に示す。

この2次 元 円管 ダ イス ウ ェルの解析結 果 が定 量的 に高精度 で あ ったこ とか ら、 この平板結果 を

比較 に用 い ることで3次 元 解 析結果の 妥 当性評価 の 目安 にな る。136要 素 の結 果は スウェル

が大 き く、172要 素 と273要 素 のス ウェ ル比は ほ とん ど同 じ値 を示 した。 また 、273要

素の結 果は2次 元解析 の値 と誤差が0.3%で あ り、そ の精 度は 十分で ある と思 え る 。Fig.7-5

に273要 素 の初 期 メ ッシ ュ と収 束 したメ ヅシ ュを示 す。最下 流 の押 出物形状 は も とよ り、 ダ

ィリヅ プ直後 か ら流体 が膨 らむ過程 も定性 的に妥 当であ り、3次 元解 析 プログラ ム とメ ヅシ ュ

形状 が 妥 当であ る こ とがわ か った。以 後 の平行 平 板解析は273要 素 のメ ヅシュ形 状 を用い て

行った。
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7.4.1 .2解 析 結果の定性 的評価

次 に、3次 元 解析結果 お よび プ ログラ ムの妥当性 を評価 す るため に、 見 か けの勇 断速度 を変

化 させ た と きの ス ウェル量 の解析 を行 った。Fig7-6に 解 析 結果 を示 す。 ここで も2次 元 解析 結

果を同時 に行 い、比較の対象 と した。ニ ュー トン流体 のス ウェル比 は理論 的 に1.19で あ る ことが

知 られて い る。低 勇断速度領域 の3次 元解析結果 は1.19を 示 してお り、 弾性 作用 がほ とん ど現 れ

ないこ の値 を とる ことは定 性 的な評価 の重要 な要 因にな る。 さ らに、2次 元解析 結 果 と3次 元

の結果 ほぼ一致 してい るこ とか ら、3次 元 プ ログ ラムの解 析 値は妥 当 であ るこ とがわか った 。

ただ、 若 干低 い勇断速度領域 で ス ウェル比 が一旦減少 す る予測 を3次 元解 析で は行 えなか った

が、2次 元結果 との誤差 が2%以 内で あるこ とか ら、特 に問題は無 い と判 断 した。
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7.4.2正 方 矩 形 ダ イ ス ウ ェ ル

7.4.2.1ス ウ ェ ル 量 の 定 性 的 評 価

矩 形 ダ イ ス ウ ェ ル 解 析 に 用 い た メ ヅ シ ュ 形 状 は 、 平 行 平 板 の 解 析 結 果 が 良 か っ た273要 素

メ ッ シ ュ を 矩 形 解 析 用 に 変 換 し た544要 素 メ ッ シ ュ を 用 い た 。Fig.7-7に 初 期 メ ッ シ ュ と 収 束

メ ヅ シ ュ を 示 す 。

(a)Initialmesh(b)Finalmesh

Fig.7-7FlowFieldandmeshpatternofcalculationforasquaredie

矩形 ダ イス ウ ェル解析 には単一 緩和 モ ー ドと3モ ー ドモ デル を用 いて行 った。単 一モー ドの

計算 におい て、総節 点数5589、 速度 ・圧力計 算 時の 未知変 数 は17642で あ り、Alpha

21164CPU600MHzの 計算機 を使用 した解 析 にお いて計 算容量 は280MB、1っ の勇断速度 を

収束 させ るた め にかか った時 間 は約16時 間で あ った。Fig.7-8に 単一 モー ド流 体の、Fig.7-9に

3モ ー ド流 体の見か けの勇断速度 に対す るス ウ ェル比の結果 を示 す。
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(1)単 一モー ド流体

Fig.7-8の シ ミュ レー ション結 果 を見 ると、低 勇 断速度領域 のス ウェル比は1 .17程度 で あ り、勇

断速度 が上 昇す るに従 いス ウェル 比は急 激に増 加 し、高勇 断速度領 域にな る とス ウェル比1.31に

漸近 した。高 勇断速度 でス ウェル 比が増 加 しない原 因について は、Normandin1)ら の報 告 による

LLDPEの 正 方矩 形 ダイス ウェル 実験結 果では、高勇 断速度 にな るとス ウェル 比1.3付 近 に落 ち着

くことが示 され てい る こ と、 また、Fig.1か ら高 勇 断速度 で第 一法 線応 力差が増加 して いない こ

とによる推進 力の低下 な どが原 因 と して考え られ るが、 その詳細は不明であ る。

(2)多 重緩和 モー ド流体

3モ ー ド流体 の解析 結果 は低 勇断速度 領域 でス ウェル 比は1.185程 度 を示 して い る。 これは単

一モー ド流体 よ り大 きな ス ウェル とな って い るが
、Fig.7-1の 予 測曲線で 勇断粘 度 が上 回 ってい

るためで あ る と思 われ る。勇断速度0.4[s-1]よりス ウェル量は増 加す るが、 そ の傾 向は単 一モー ド

流体 とほぼ 同 じで あ る。 しか しなが ら、高 勇断速 度領域 のス ウェル量 は一定値 を とることな く

増加 を示 した。 この単一緩 和 モー ドと多重緩和 モ ー ド流体 の ス ウェル 量 の違 いは 、明 らか に第

一法線 応 力差 の違 い によ って もた らされ た結 果であ り、矩形 ダ イス ウェルにおいて もス ウェル

の推進 力は第 一法線応 力差 にあ るこ とがわか った。

Fig.7-8を 見 ると、 スムーズな曲線で な く解 析結果の精度 が十分 と言え るほ ど高 くない ことがわ

かる。 今 回解析 に用 いた コ ンピュー タ の性能 上、 これ以上 メ ヅシ ュを細か くした解析 は困難 で

あった た め解析 を行わ なか ったが、解 析手 法 を更 に工 夫 し計 算容量 を低減 した後 に高精度 を 目

指 した解 析 を行 う必要 が あ る。 さ らに、実験 値 が無 い ため定 量 的な検討 は行 えなか ったが、 今

後勢断粘 度 予測 精 度が 影響 す る低 勇断速度 領域 の ス ウェル量 と、第一 法線応 力差 の予測精度 と

高勇断速度領 域のス ウェル量の関係 を明確 にす るための定 量評価 を行 う必要があ る。
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7.4.2.2応 力分布 図に よるメカニズ ムの検討

次 に単 一緩和 モー ド流体 の見 かけの勇断速度1[s'1]の解析結果 を用 い、 応力分布 図を用 い た矩形

ダイス ウェル のメカニズ ムにつ いて検 討す る。

ロ 　 鵜 　 妻痛ll欄(・)・'・1・ …yvec・・r

-∴)____τ.
Fig,7-10Velocityvectorandstressdistributionsforsquaredieswell.Calculatedapparentshearrateis1.0[s-1]

Fig.7-10に 見 か け の 勢 断 速 度1.o【s-1]にお け る流 れ 場 の 中心 断 面 の 速 度 ベ ク トル 図 と応 力 分 布 図

を示 す 。(a)の 速 度 ベ ク トル 図 か ら 、 ダ イ 内 の 上 流 部 で は完 全 発 達 流 れ で ダ イ を 出 た 流 体 は 、 勇

断 に よ る応 力 の 解 放 か ら一 様 流 れ に な る様 子 が わ か る 。(b)の 勇 断 応 力 分 布 図 よ り、 ダ イ 内 の壁

面近 傍 で 強 くか か って い る応 力 は ダ イ を 出 る と急 激 に解 放 され る 様 子 が分 か る 。(c)の 法 線 応 力

分布 図(τ 双一τrv)か ら、 ダ イ 内 か らダ イ リヅ プ に か け特 に 強 く作 用 して い る こ とが わ か り、 ダ イ

を出 た後 は 自 由表 面 付 近 で 応 力 緩 和 が 見 られ る 。
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Fig・7-11に流れ に垂 直 な方向の法線応力差(τ ガτz)の 分布 を示す。(a)は ダ イ内側か らy,z両面 を

見たもの で・(b)は 自由表 面側 か ら見た 流体表面 の分 布図であ る。粘弾性流体 で特 に顕 著 に見 ら

れる二次 流 れはこの法線応 力効果 に よって生 じると考 え られ、 この分布を知 るこ とは二次流れ、

更には 押 出物形状 予測 にお いて とて も重 要であ る と考 え られ る。結果 よ り、 ダイ リップで特 に

強い応 力値 を示 してお り、y表 面 とz表面 ではほぼ均等 に作用 してい る。

Fig.7-IZま ダイ内、ダ イ リヅプ、押 出後 の流体 断面 にお ける法線応 力差(τ
ガτz)の分布 であ る。

(a)のダィ内 においては、中心 と角を結ぶ対角線を対称とした分布をしてお り、ダイ壁面付近の

応力が高 い こ とがわか る。 これは ダイ内断面の流線 図 に似た ものである。(b)の ダイリヅプで は、

応力値 が高 くその分布 は ダイ内 と異な り対称性 は持 っていない。これは、今 回解析 を行 ったメ ヅ

シュが 十分 す ぎるほ ど細か くな い ことか ら、応力 の分布 が比較的荒 く見積 もられた ことが原 因

かも しれ ない。ダイ リヅブにお ける この法 線応力差の分 布 の幅が広 い ことか ら、 ニュー トン流

体のス ウ ェル形状 と比較 して ダイの角 があ ま りス ウェル しな い ことの理 由に、 こ の応 力差 が 関

係 してい る可能性 があ る と考 え られ る。(c)の 押 出後 では応力値 は あ ま り大 きくな く、第一法線

応力差 と同様、 ダイ を出 ると急激 に緩和 する ことがわか った。
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7.5ま とめ

3次 元 ダ イス ウェル解 析 プログ ラム を開発 し、 平行平板 ダイス ウ ェル と正 方矩 形 ダ イスウ ェ

ル解析 を行 った結 果、以下の結論 を得 た。

平行 平板 ダ イ ス ウェル 解析結 果 よ り、 ス ウ ェル量 は理論 値 と合 い、2次 元解析 結 果 とほぼ 同

じ予測 が行 え たこ とか ら、 プログラ ムお よび解析値 は妥当で あると判 断で きた。 また、 メ ヅシュ

依存性 は現 れ たものの、 メ ッシュ を細か く設定 すれば予測精 度 は高 まることがわか った。

正方 矩形 ダイ ス ウェル 解析結 果 では、 単一緩 和 モー ドと多重緩和 モー ド流体 の解 析 を行 い比

較検討 した ところ 、低勇 断速 度領 域 と高勇 断速度 領域のス ウ ェル量 に 違いが生 じた 。低勇 断領

域では 勇断粘度 曲 線の違 い に よ り生 じたもの と考 え られ、高 勇 断領域 では第一一法 線応力差 の予

測曲線 の違 いに よ り生 じた もの と考 え られ る。 これは 粘度 が高 い流体 ほ どス ウェル し、矩形 ダ

ィにおいて も第一法線応 力差がス ウ ェルの推 進力 になって いる ことを裏付け るものであ る。

矩形 ダ イス ウ ェル解析 結果の応 力分布 図 よ り、 ダイ内 とダイ リッ プで第 二法線応 力差 が強 く

作用 してい るこ とがわ か っ た。第 二法 線応 力差 は ダイの中心 とコーナ ー を結ぶ対 角線 を対称 と

した分 布 を してお り、 この 応力 が2次 流 れの推進 力にな ると考 え られ る。 また、 第 一法線応 力

差 と第 二法線 応 力差 の強 くか か った部分 が最 もス ウェル してお り、 この応力 が押 出物形状 を決

定づけ る要 因の1つ とな るこ とが わか った。

7.6参 考文献
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第8章

総括 と今後の展望
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8.1本 研 究の総括

本 論 文 は、粘 弾性流体 の流動 シ ミュ レー シ ョンの基礎 的研 究 として、 レオ ロジー デ ータを も

とに物 質定 数 を高 精度 で 自動決定 する プ ログラム を開発 した 。 また、 粘弾性流体 の特異性 が 強

く現 れ・か つ高分子成形加エ エ程にお いて重要 な現象 の1つ であるダイス ウェル流れ について、

い くっか の粘 弾性 構成 方程 式 を用 いた流 動解析 を行 った。以下 に本論文 を総括 する。

第1章 で は、本研究 の 目的お よび方針 について述べ、 さ らに本論文の構 成 について述べ た。

第2章 では、 物質定数 の 自動決 定 と粘 弾性流体 のダイス ウェル解析 に関 す る研 究 の概要を述

べ、 そ の 中で本研 究 に深 く関わ るダイ 内 とダ イ外 流 動の2次 元 お よび3次 元解 析 に関す る既 往

の研 究 を述 べ た。

第3章 では現 在提案 されて い る粘弾性 構 成方程 式 の中か ら、 比較 的粘弾 性 の挙動 を良好に表

現す るい くつかの モデル について、 その成 り立 ち とレオロ ジー特性 を明確 に した。

第4章 では、 レ オ ロ ジ ー実 験 デ ー タ か ら、 緩 和 スペ ク トル と非 線形 パ ラ メ ータ を決 定 す

る完 全 非 線 形 回帰 プ ロ グ ラ ム を 開 発 した 。線 形 粘 弾性 デ ータ か ら緩和 ス ペ ク トル を 決 定

す る プ ロ グ ラ ム に は 、初 期 値 の再 設 定 を計 算 中 に 自動 で 行 う機 能 を含 ませ た 。 この プ ロ

グ ラ ム を 用 い る と、 精 度 良 い決 定 が 行 え信 頼 性 が確 か め られ た と同 時 に 、 手 入 力 に よ る

初 期 値 の再 設 定 の 煩 雑 さ を軽 減 す る こ とが確 認 さ れ た 。 また 、 勇 断 ・伸 長 レオ ロ ジー 実

験 値 か ら 非 線 形 パ ラ メ ー タ の 決 定 プ ロ グ ラ ム を 開 発 し た 。 そ の 結 果 、

extension-thinning性 の 溶 融 体 に 対 して は 、 す べ て の モ デ ル と も非 線 形 パ ラ メ ータ の決

定 が 良 好 にな され 、 定 常 の勇 断 お よび 伸 長 流 動 特 性 デ ータ の 同時 予 測 が 可 能 で あ っ た 。

extension-thickening性 の 一 軸 伸 長 粘 度 を持 つ流 体 に 対 して は、PSMタ イ プのK-BKZモ

デル は 十 分 な 緩 和 モ ー ドを用 い、 非 線 形 パ ラ メ ー タ を 緩 和 モ ー ド毎 に設 定 す れ ば 最 適 化

が う ま くい くこ とが わ か っ た 。Wagnerタ イ プ のK-BKZ、PTTとLarsonモ デ ル は 、 多重

の非 線 形 パ ラ メ ー タ を用 い て も、 初 期 値 依 存 性 が 強 い た め 物 理 的 に 妥 当 な パ ラ メ ー タ の

値 が 得 られ な か っ た 。 手 入 力 に よ る 試 行 錯 誤 決 定 を行 っ た結 果 、PTTお よ びWagnerモ

デ ル は 勇 断 と伸 長 を 同 時 に予 測 す る こ とが 可 能 で あ った 。 しか しな が ら、Larsonモ デ

ル は 勇 断 と伸 長 の両 方 の 予 測 を行 う こ とは不 可 能 で あ っ た 。

5章 で は、 開発 した2次 元お よび3次 元粘 弾性 流動解 析 プログラムの計算手法 について説 明

した。 粘弾性 流動 解析 は構 成方程 式の 非線形性 に よ り解析が 不安定 に なる問題 が あったが、 運

動方程 式 に粘性 応 力項 を付 加 し運 動方程 式 を楕 円型 にす るこ とで、数 値安定性 を高 め ることが

で きた 。応 力の 計算 には 、流線上 を時間の積 分 を行い 歪みの履 歴 をた ど る流線積分 法 を用い、

分割法 と合 わせ た解析 手法 を用 い るこ とで、 多重 緩和モー ド解析 が可能 となった 。2次 元流 動

解析 にお いては、 流線 要素 法 を用 い流 線積分 法 を適用 し、3次 元流 動 では2次 流 れの存在 が無

視で き ないた め、流線 要 素法 に代 わ って粒子 追 跡手法 を用 いた応力 の計 算 を行 うこ とでスム ー

ズな リメ ヅシュが行 え、安定 した応 力値 を求 め るこ とが可能 になった。
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6章 では、2次 元 ダイス ウェル解析 を行 い、K-BKZ、PTTとLarsonモ デル を用 い、 レオ ロジー

データ の予測精度 と流動解 析の予測精 度 の相 関関 係か ら、 そ れぞれ の モデル の特 性 を明 らか に

した。 この結果、 以下の知見が得 られた。

1,不 可 逆K-BKZ、Larsonモ デ ル を用 い た ことで 、 ス トレー トダ イの解析 結果は実 験値 を良

好 に予測で きた。それは、不可逆 モデルの反 復変形下 にお け る応力緩和が現実 的な予測 を

行 え るた めで ある。一方、PTTモ デルは絡 み 合い点 の生成 ・破 壊の 割合 を示す定数 εが定

常勇 断 に関与 しないが、ス トレー トダイス ウェル の予測 は εの値 によ り変化が生 じた。 こ

れは 反復な どの非定 常勇断変形下 において、 εの影響 が表 れ るためであ る。 これ よ り、ス

トレー トダイス ウェルの予測精度 を高め るため には定常勇 断 レオ ロジー特性のみか らのパ

ラメー タ決定 ではな く、非定常勇 断特性 を含 めた決定 を行 う必要があ る とい える。

2,Larsonモ デ ル はパ ラメー タ が1つ しかな く、勇断 と伸 長 両流動 特性の予 測精度 は低下 す

るた め、縮 小ダイでのダイス ウェル予測精度は低下 した。これはモデルの限界 と考え られ、

複雑 な変形 が生 じる流れ 系にこのモデル を用い る ことは不 適切で あるこ とがわか った。

3,PTTモ デル は緩和 が早 いモデル であ るこ とが明 らかにな り、ダ イス ウェル において ダイ内

で生 じた応 力はダ イを出る と急激 に緩和す るた め、 ス ウェル量 を少 な く予測 することがわ

か った。

7章 で は、平 行平板 ダ イスウ ェル と正 方矩形 ダ イスウ ェル の3次 元粘弾 性流動解 析 を行 い、

以下の知見 を得 た。

1,平 行 平板 ダイス ウ ェル解析 で、 ス ウェル量 の理論値 との比較 と、2次 元解析 結果 との比

較 か ら、 プログラ ムお よび解析値 は妥 当であ る と判断で きた。

2,正 方矩形 ダイス ウ ェル解析 で、単 一緩和モ ー ドと多重 緩和 モー ド流 体 の解析 を行 い比 較

検討 した ところ、低 勇断速度領域 と高勇断速度領 域のス ウェル量 に違いが生 じた。これは

粘度 が高い流体 ほ どス ウェル し、矩 形 ダイにお いて も第一法線応力差 がスウ ェルの推進 力

にな ってい る ことを裏付 け るものであ った。

3,矩 形 ダイ ス ウ ェル解析 結果 で、 ダ イ内か らダイ リヅ プにかけ て第二 法線応 力 差が ダイ の

中心 とコーナー を結ぶ対角線 を対称 とした分布 を してい るこ とか ら、 この応 力が2次 流れ

の推 進力 にな ると考 え られ る。

8.2今 後 の展 望

本研 究 に よ り、構成 方程 式の物 質定数 決定精度 と2次 元 ダイス ウ ェル解 析 精度 の 因果関係 を

追求す る ことで、 構成 方程 式 の持 つ長 所 と短所 が 明確 にな っ た。実際 の成形加エ プ ロセスで は

単純な 流 動様 式 を示 す こ とは ほ とん どないが、複 雑 な流れ場 において も勇断 と伸 長 の組み合 わ

せで表 現 で きる ため、今 回行 った検討結 果 を参 考 に、 工業的 プ ロセスな どへ の適用 と高精度 解

析へ繋 げてい くこ とを期待 す る。 しか しな が ら、 今 回検討 した レオロ ジー特性 は 勇断 と一軸 伸

長変形 のみで あ り、平板流 れに よ く見 られ る平面伸 長変形や 狭 い流路 か ら広 い流 路 へ流れ込 む
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時 にみ られ る二軸伸長 変 形の検討 は行 ってい ない。そ こで、今 後 はこれ らの レオ ロ ジー特性 に

ついて の検 討 を行 う必要があ る。

3次 元 ダ イス ウェル解 析 につ いて は、 今後様 々 な アプローチ が考 え られ るが、 そ の 中で特 に

取 り組 むべ きポイ ン トを列 記す る。

1,他 の構成 方程 式 を用いた解析

そ の中で も2次 元解 析 におい て、最 も予測精度 の高 かったK-BKZモ デルの解析 を行 うこ

とが 望 まれ る。 また、 い くつかの構成 方程 式の解析 を同時 に行 うことでその3次 元的特性

を明 らか にで きると思 われ、 さ らに流動場 に作用 す る詳細 な レオ ロジー特性 の検討が可能

にな ると思 われ る。

2,縮 小部な どを含 む ダイ形状 を変化 させた解析

ダイ出 口が正 方ダ イであ ると して も、押 出機 出口(ダ イ連結部)か ら正方形 を して いる

こ とはほ とん どない 。ダイ内形状 が変化 する過程 で流体 が作 用す るひずみは様 々であ り、

そ の履歴 をた どった後 の押 出物形 状予測 を行 うこ とは、実際の工業 プロセス において重要

とな る。本研 究で採用 した固定 メ ヅシュ法 と粒子追 跡手法の組み合 わせは、 この流路形状

変化 の解析 が容易 に行 え る と考え られ る。

3,押 出物形状 にあわせ たダイ形状決定の解析(逆 解析)

この解析 は、3次 元 ダイス ウェル解析 を行 う上 で の最重要課題 とな ってい る。3次 元 ダ

イス ウェル解 析への要 望が高 まって きた原 因は、 ダ イ設計 を容易 にす るための技術へ の要

求 か らで あ る。ニ ュ・一一一トン流体 を用い た逆解析 はMarchalら1)の 報告 例があ るが、粘 弾性流

体 とニ ュー トン流体 の挙 動は大 きく異 な るため、粘弾性流体 の解析 技術 の確立 を 目指 して

いかな ければな らな い。
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