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Проведен анализ моделей, используемых для описания реологических свойств дисперсно-напол-
ненных полимерных композиционных материалов, с точки зрения их структуры. На примере мо-
дельной системы на основе полиэтилена низкого давления, содержащей стеклянные микрошари-
ки, предложена математическая модель, которая связывает относительную вязкость с параметрами
дисперсной структуры. Впервые рассмотрены реологические свойства дисперсно-наполненных
композиционных материалов с позиций формирования гетерогенности из частиц дисперсного на-
полнителя в пространстве и построения полимерной матрицы в свободном пространстве в виде
трех функциональных составляющих (Θ, В и М). Применение в технологической практике данного
подхода позволяет по параметрам заданного типа структуры дисперсно-наполненного полимерно-
го композиционного материала, связанного с содержанием дисперсного наполнителя, оценить зна-
чения вязкости расплавов.
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ВВЕДЕНИЕ

Реологические свойства дисперсно-наполнен-
ных полимерных композиционных материалов
(ДНПКМ) практически всегда необходимы для
разработки высокоэффективных технологий пе-
реработки и получения полимерных материалов
и изделий [1, 2].

Полимерная матрица, дисперсная структура и
ее параметры определяют вязкостные характери-
стики ДНПКМ. Структуру дисперсных систем
следует рассматривать, как единое целое, которое
состоит из трех принципиально различных взаи-
мосвязанных структур:

Структура дисперсной фазы (наполнитель),
построенной в пространстве (гетерогенность);

Структура свободного пространства, создан-
ного гетерогенностью (фаза дисперсного напол-
нителя);

Структура полимерной матрицы в виде трех
функциональных составляющих, которые при со-
здании монолитных материалов заполняют свобод-
ное пространство, созданное гетерогенностью.

Формирование гетерогенности в пространстве
дисперсным наполнителем достаточно полно
представлено в рамках модели Шкловского–Де
Жена и теории протекания (перколяция) с обра-
зованием из дискретных частиц в объеме различно-
го типа решеток (теория решеток, упаковок) [3, 4].

Текучесть ДНПКМ зависит как от значения
эффективного коэффициента вязкости полимер-
ной матрицы, находящейся в свободном про-
странстве структуры дисперсной фазы (наполни-
теля), так и самой пространственной структуры
формируемой дисперсной фазой наполнителя в
полимерной матрице, которая сдерживает дефор-
мацию полимерной составляющей.

ТЕОРЕТИЧЕСКИЙ АНАЛИЗ
Описание построения гетерогенности в про-

странстве представлено в работах Шкловского и
Де Жена [3, 4] и предложена модель построения
различных структур и типов решеток: гипотети-
ческая решетка (ГР), бесконечный кластер (БК),
тетраэдрическая (ТР) и кубическая (КР) с различ-
ными параметрами Z и kp (Z – координационное
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число или число касаний частиц в единице объе-
ма, kp – коэффициент плотности упаковки).

При построении гетерогенности ДНПКМ в
пространстве авторы практически не учитывают
того факта, что образующаяся гетерогенная струк-
тура формирует свое свободное пространство, ко-
торое при создании монолитных композицион-
ных материалов заполняется полимерной матри-
цей (или металлической, керамической и т.д.).

В связи с этим, структура ДНПКМ не рассмат-
ривается как система двух взаимосвязанных
структур и перенести в полном объеме основные
закономерности, полученные Шкловским и Де
Женом на структурообразование ДНПКМ, не
удается.

Структура гетерогенной дисперсной системы
непосредственно связана с распределением ча-
стиц дискретного наполнителя и зависит от их
формы, размера, распределения по размерам,
удельной поверхности, плотности упаковки и со-
держания частиц, а также от технологии и каче-
ства смешения.

При создании ДНПКМ следует учитывать, что
все переменные, связанные с размером (d), фор-
мой (Ke), упаковкой (kp, ϕm), распределением ча-
стиц по размерам и их содержанием (ϕн) оказыва-
ют влияние на гетерогенность и построение дис-
персной структуры.

В первую очередь при исследовании реологи-
ческих характеристик ДНПКМ следует представ-
лять зависимости от содержания дисперсного на-
полнителя в объемных единицах (об. д. и об. %), а
не в массовых (мас. д., или мас. %). Содержание
наполнителя в массовых единицах не позволяет
оценить тип и параметры структуры ДНПКМ, а
приводимые зависимости невозможно связать с
параметрами дисперсной структуры и параметра-
ми наполнителей. Представленные данные, в
этом случае, носят частный характер (верны для
конкретной наполненной системы и содержания
в ней дисперсного наполнителя), которые нельзя
сравнивать с другими ДНПКМ и не отражают ос-
новных параметров дисперсной структуры.

Нами в работе [2] предложен системный под-
ход к структурообразованию и обобщенная мо-
дель ДНПКМ, включающая построение свобод-
ного пространства в гетерогенной структуре дис-
персного наполнителя и функционального деления
полимерной матрицы на три составляющие в сво-
бодном пространстве гетерогенной системы.

Обобщенная модель и ее описание в обобщен-
ных и приведенных параметрах [2, 5], а также
структура ДНПКМ рассматривается, как единое
целое, различных взаимосвязанных структур:
структуры гетерогенности в пространстве (дис-
персный наполнитель с объемной долей ),
структуры свободного пространства и полимер-

ϕн

ной матрицы (связующее) с объемной долей  в
свободном пространстве.

Учитывая структуру свободного пространства,
полимерная матрица (связующее) в обобщенной
модели представлена в виде трех функциональ-
ных составляющих:

(1)
где Θ – доля полимерной фазы-матрицы для фор-
мирования прослойки между частицами напол-
нителя; В – доля полимерной фазы-матрицы для
заполнения объема между плотноупакованными
частицами; М – доля полимерной фазы-матрицы
в граничных слоях с толщиной (δ).

Анализ построения свободного пространства
и деление полимерной матрицы на три функцио-
нальные составляющие показывает, что в ДНПКМ
доля полимерной матрицы Θ формирует объеме
непрерывную, а В и М – дискретную фазы. Мож-
но предположить, что объемная доля Θ полимер-
ной матрицы непрерывная в объеме будет опре-
делять деформирование и текучесть ДНПКМ.

Для расчета обобщенных параметров Θ, В и М
используются основные параметры дисперсной
фазы наполнителя, характеризующие гетероген-
ность системы, что указывает на их четкую связь
между собой [6].

В работе [2] была предложена классификация
всех дисперсно-наполненных систем по структур-
ному принципу (по обобщенному параметру Θ):
разбавленные (РС) с 0.99 ≥ Θ ≥ 0.90, низко-напол-
ненные (ННС) с 0.90 ≥ Θ ≥ 0.75, средне-напол-
ненные (СНС) с 0.75 ≥ Θ ≥ 0.20; СНС-1 до предела
текучести с 0.75 ≥ Θ ≥ 0.45; СНС-2 с пределом те-
кучести с 0.45 ≥ Θ ≥ 0.20 и высоконаполненные
системы (ВНС) с 0.20 ≥ Θ ≥ 0.0.

Такая классификация на количественном
уровне и деление ДНПКМ по разным типам учи-
тывает построение гетерогенности и формирова-
ние различных типов структур в пространстве.
Установлена прямая корреляция между типами
решеток и их параметрами (Z и kp) и обобщенным
параметром Θ, а также с типами структур ДНПКМ:
ГР → РС, БК → ННС, ТР → СНС и КР → ВНС [6],
что, несомненно, важно для рассмотрения ком-
плекса реологических свойств ДНПКМ.

Для построения гетерогенности в простран-
стве для реального наполнителя необходимо экс-
периментально определить параметр  – макси-
мальное содержание дисперсного наполнителя
(плотная упаковка) в объеме, который одновре-
менно учитывает форму, размер, удельную по-
верхность, распределение частиц по размерам,
состояние поверхности и т.д. Параметр  опре-
деляют экспериментально для каждого конкрет-
ного дисперсного наполнителя по разработан-
ным методикам [7].

ϕп

ϕ = Θ + + ,п B M

ϕm

ϕm
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Содержание дисперсного наполнителя ( ),
которое обеспечивает формирование заданного
типа дисперсной структуры (РС, ННС, СНС-1,
СНС-2 и ВНС) в ДНПКМ можно рассчитать как:

(2)

где  – максимальная доля наполнителя в моно-
литном ДНПКМ, об. д.

Таким образом, при исследовании реологиче-
ских характеристик ДНПКМ следует учитывать
не только вязкостные характеристики полимер-
ной матрицы и ее построение в свободном про-
странстве гетерогенной системы в виде трех
функциональных составляющих , кото-
рые вносят различный вклад в деформирование
(течение) дисперсных систем с разным типом
структур, а также параметры (Z и kp) и тип решет-
ки (ГР, БК, ТР, КР) дисперсного наполнителя в
пространстве.

Разработка математических моделей с пози-
ций формирования различных типов структур и
функционального деления полимерной матрицы
для описания вязкостных свойств ДНПКМ, яв-
ляется актуальной проблемой, направленной на
прогнозирование реологического поведения дис-
персных систем при проектировании процессов
переработки и конструировании технологиче-
ской оснастки.

ВЯЗКОСТЬ И СТРУКТУРА
ДИСПЕРСНО-НАПОЛНЕННЫХ 
ПОЛИМЕРНЫХ КОМПОЗИЦИЙ

К настоящему времени разработаны различ-
ные подходы к конструированию математиче-
ских моделей, описывающих реологические
свойства ДНПКМ. Для этого привлекают различ-
ные гидродинамические представления о тече-
нии, учитывают поведение дисперсной частицы
при взаимодействии с окружающей ячейкой, в
которой она находится, проводят анализ дисси-
пативных процессов и т.д. [8, 9]. Обстоятельный
обзор различных точек зрения на реологическое по-
ведение дисперсных систем приведен в обзоре [10].
В монографии [11] рассмотрены примеры реоло-
гического описания разнообразных дисперсных
систем, имеющих прикладное значение. Наличие
многочисленных моделей [8, 9, 12, 13], прорабо-
танных с разной степенью достоверности, обоб-
щений и с учетом различного взаимодействия ча-
стиц наполнителя, не означает, что полученные
результаты и выводы являются надежным ин-
струментарием для технологов-переработчиков.

В технологической практике достаточно при-
менение простых адекватных моделей, которые с
допустимой погрешностью предоставляют техно-
логу необходимую информацию о связи реологи-
ческих свойств ДНПКМ с его структурой и содер-

ϕн

( )ϕ = − Θ ϕн m1 об. д.,

ϕm

( )Θ, ,B M

жанием дисперсной фазы (наполнителя). Из
множества переменных, влияющих на вязкость
ДНПКМ, необходимо выделить необходимый
минимум основных структурных параметров, до-
статочных для адекватного описания вязкостных
свойств с технологической точки зрения.

Известно [8, 9], что реологическое поведение
разбавленных дисперсных систем (РС), в которых
практически отсутствует контакт между частицами
наполнителя (Z ≤ 1) при деформировании, а их раз-
меры не позволяют проявиться эффектам бро-
уновского движения, хорошо описывается ли-
нейной зависимостью вязкости ( ) от объемного
содержания частиц наполнителя (уравнение
Эйнштейна):

(3)

где  –коэффициент формы частиц (коэффици-
ент Эйнштейна),  – вязкость полимерной мат-
рицы,  – объемная доля наполнителя.

На рис. 1 приведена экспериментальная зави-
симость, полученная в работе [14], а также расчет-
ные данные по разным уравнениям, связывающих
относительную вязкость дисперсных систем на ос-
нове полиэтилена низкого давления (ПЭНД) с объ-
емным содержанием стеклянных микрошариков
диаметром 30 мкм и с параметром ϕm ≈ 0.50 об. д.

Как видно из рис. 1, расчетная зависимость от-
носительной вязкости по уравнению (3) (прямая 2)
хорошо описывает экспериментальные данные
только до содержания наполнителя ~0.07 об. д.,
что характерно для типа структуры РС и гипоте-
тической решетки (ГР) с Z ≤ 1.

Для технологической практики применение
уравнения (3) ограничено разбавленными систе-
мами РС с 0.99 ≥ Θ ≥ 0.90, причем содержание
дисперсного наполнителя с  = 0.64 об. д. в
ДНПКМ не превышает ~0.064 об. д.

В большинстве работ по реологии параметр 
принимают равным ~0.64, что характерно для
плотной кубической упаковки шаров в объеме.
В работах [1, 5] показано, что параметр  зави-
сит от размера частиц, что связано с образовани-
ем устойчивых агломератов. Так для частиц нано-
метровых размеров, значение  не превышает
0.10–0.20 об. д. и в области РС при Θ = 0.90 содер-
жание наночастиц составляет не более ~0.01 об. д., а
для крупных частиц (более 50 мкм) параметр 
составляет ~0.60–0.62 и содержание наполнителя
достигает ~0.06–0.062 об. д., что в 6 раз больше по
сравнению с наночастицами. Это указывает на
то, что не корректно сравнивать вязкостные ха-
рактеристики разных дисперсных систем при по-
стоянном содержании наполнителя с разными
значениями параметра .

η

( )η = η + ϕo н1 ,eK

eK
ηo

ϕн

ϕm

ϕm

ϕm

ϕm

ϕm

ϕm
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Дальнейшее развитие модельных представле-
ний для адекватного описания зависимости вяз-
кости ДНПКМ было направлено на учет возрас-
тающего взаимодействия дисперсных частиц
между собой при течении с увеличением содер-
жания наполнителя и числа контактов между ча-
стиц (Z). Для расширения концентрационного
диапазона наполнителя были предложены раз-
личные варианты эмпирических уравнений. Из
уравнений, нашедших применение на практике,
необходимо отметить уравнение Гута–Симхи,
которое адекватно описывает зависимость отно-
сительной вязкости ДНПКМ от содержания на-
полнителя до  об. д. [8]:

(4)

где коэффициент  = 12.6, учитывающий взаи-
модействие частиц.

Наибольшую известность у технологов для
описания вязкости ДНПКМ получил подход, ос-
нованный на эмпирическом уравнении Муни [1, 15],
в котором в числитель входит константа , (ко-
эффициент формы частиц), а для учета увеличе-
ния числа контактов между частицами в знамена-
теле дроби учитывается параметр  для дисперс-
ных наполнителей:

(5)

ϕ ≈н 0.15

( )η = η + ϕ + ϕ2
o н н н1 ,eK K

нK

eK

ϕm

 ϕη =  − ϕ ϕ 
н

rel
н m

exp ,
1

eK

где  – относительная вязкость ДНПКМ, рав-
ная отношению вязкости дисперсной системы
( ) к вязкости полимерной матрицы ( ),  – мак-
симальная упаковка наполнителя в объеме, об. д.

Уравнение Муни хорошо описывает вязкост-
ные свойства ДНПКМ с содержанием дисперс-
ной фазы до ~0.30 об. д. При более высоком со-
держании наполнителя, расчетные данные при-
водят к завышенным результатам, так как не
учитывается увеличение числа контактов частиц
между собой.

Анализ уравнения Муни показал, что реологи-
ческие свойства хорошо описываются для типов
дисперсных структур – РС, ННС и СНС-1 при
Θ ≥ 0.45, а для типов структуры СНС-2 с 0.45 ≥
≥ Θ ≥ 0.20 при Z = 4 и 5 и ВНС с 0.20 ≥ Θ ≥ 0.0 при
Z = 6–8 наблюдается резкое возрастание вязко-
сти. Это связано с формированием при коорди-
национном числе Z = 3–5 из дисперсных частиц
первой тетраэдрической решетки (ТР) в про-
странстве и кубической решетки с Z = 6–8, а так-
же существенным ростом числа контактов между
частиц.

Максимальная концентрация дисперсного на-
полнителя до которой можно использовать урав-
нение Муни (5) зависит от плотности упаковки
дисперсных частиц и при кубической упаковке
шаров в объеме с  ~ 0.64 об. д.,  составляет не
более ~23 об. %. Следует учитывать, что параметр

 является функцией формы, размера, удельной
поверхности, фракционного состава и распреде-
ления по размерам твердых частиц в полимерной
матрице и его значение может изменяться в пре-
делах от 0.05 до 0.90 об. д. [2].

Таким образом, описание зависимости вязко-
сти ДНПКМ от содержания дисперсного напол-
нителя с учетом только параметра  ограничено
типом структуры СНС-1 с тетраэдрической ре-
шеткой с Z = 3 и соответствующим содержанием
наполнителя , т.е. содержание конкретного на-
полнителя для ДНПКМ в области ННС и СНС-1
технолог может рассчитать по уравнению (5) при
известном значении параметра .

Объемная доля дисперсного наполнителя яв-
ляется только составной частью обобщенного па-
раметра структуры ДНПКМ, которая формирует
гетерогенность в пространстве с образованием
структуры свободного пространства, которое за-
нимает полимерная матрица [5]. Однако  также
представляется одним из важных структурных
параметров, характеризующих фазу наполните-
ля, который используется при расчете обобщен-
ных параметров и построении структуры поли-
мерной матрицы (связующего) в ДНПКМ.

Нами предлагается для описания зависимости
вязкости ДНПКМ во всем диапазоне концентра-

ηrel

η ηo ϕm

ϕm ϕн

ϕm

ϕm

ϕн

ϕm

ϕm

Рис. 1. Зависимость относительной вязкости ДНП-
КМ на основе ПЭНД и стеклянных микрошариков от
содержания наполнителя.
1 – экспериментальная зависимость; 2 – расчет по
уравнению Эйнштейна (3); 3 – расчет по уравнению
Муни (5); 4 – расчет по уравнению (12).
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ций дисперсной фазы (до ) использовать обоб-
щенную модель дисперсной структуры, ее описа-
ние в обобщенных и приведенных параметрах с
делением полимерной матрицы на три функцио-
нальные составляющие (Θ, В и М), каждая из ко-
торых, вносит свою долю вклада в течение (де-
формирование) системы, а также образование из
дисперсных частиц различных типов решеток.
В этом случае прослеживается количественная
связь вязкости с обобщенными и приведенными
параметрами обобщенной модели дисперсной
структуры [14].

Таким образом, реологические свойства
ДНПКМ зависят от сложной организации струк-
туры полимерной матрицы в свободном про-
странстве (три составляющие – ,  и М), а также
от структуры дисперсного наполнителя (тип ре-
шетки) при разном его содержании.

Параметр  можно рассчитать при разных
значениях содержания дисперсного наполнителя

 с известным параметром его плотной упаков-
ки – , при условии, что небольшая доля поли-
мера в граничном слое (М) в расчетах не учитыва-
ется:

(6)

Для дисперсной системы на основе ПЭНП с
стеклошариками марки ШСО-30 диаметром ~30 мкм
параметр М не превышает ~2%.

Рассматривая конструкцию уравнения Муни (5)
видно, что знаменатель дроби, входящей в экспо-
ненту, соответствует обобщенному параметру
дисперсной структуры Θ.

Следовательно, на первом этапе построения
структуры дисперсной системы от РС до СНС-1
доля вклада обобщенного параметра  (непре-
рывная в объеме полимерная составляющая) в
реологические свойства, согласно уравнению
Муни (5), является определяющей.

Обобщенный параметр  уменьшается с уве-
личением содержания дисперсной фазы и при
определенном его значении достигается равен-
ство отдельных составляющих полимерной мат-
рицы –  = , а затем доля  становиться больше

 и в этой области уравнение Муни неадекватно
описывает зависимость относительной вязкости
от содержания наполнителя.

Для СНС-2 и ВНС типов структур подвиж-
ность частиц при деформировании обеспечивает-
ся не столько долей полимерной матрицы ,
сколько долей полимерной матрицы , которая
не участвует в образовании полимерной прослой-
ки между частицами. При этом, организация
структуры из дисперсных частиц наполнителя и
число касаний между ними в пространстве (коор-

ϕm

Θ B

Θ

ϕн

ϕm

( ) ϕ − ϕΘ = Θ = − ϕ ϕ ϕ 
m н

н m
m

или 1 .

Θ

Θ

Θ B B
Θ

Θ
B

динационное число Z) приводит к формирова-
нию первой тетраэдрической с Z = 3,4 и 5, а затем
кубической решетки с Z = 6,7 и 8, что способству-
ет резкому повышению вязкости дисперсных си-
стем.

Для этого случая при описании зависимости
вязкости ДНПКМ от обобщенных параметров
структуры необходимо учитывать параметр , ко-
торый можно рассчитать как:

(7)

где f 3 = (1 + 2δ/d) – коэффициент, учитывающий
отношение толщины граничного слоя (δ) к диа-
метру (d) дисперсных частиц. Поскольку в нашем
случае доля М не превышает 2%, то параметр 3 ≈ 1.

На рис. 2 приведены зависимости обобщен-
ных параметров структуры  и  ДНПКМ от со-
держания  при .

На представленных на рис. 2 зависимостях  и
 = f(ϕн) можно выделить три характерные обла-

сти с разными типами структур и соотношением
/ : область 1 – параметр    и образуются

структуры ДНПКМ типа РС, ННС и СНС-1; об-
ласть 2 – переходная с  ≈ , структура типа
СНС-2; область 3 –  > , тип структуры ВНС.

С увеличением концентрации наполнителя
обобщенный параметр  снижается с 1 до нуля, а
В возрастает с 0 до 0.36 при  = 0.64 об. д.

О соотношении различных составляющих по-
лимерной матрицы в ДНПКМ при увеличении
содержания наполнителя можно судить по зави-
симости  (рис. 3).

Как видно из данных, представленных на
рис. 3, в области 1 при небольшом содержании
наполнителя доля обобщенного параметра B не-
велика и практически текучесть ДНПКМ опреде-
ляет обобщенный параметр Θ. В области 2 указан-
ные обобщенные параметры В и Θ сопоставимы
по величине и только в области 3 обобщенный па-
раметр В становится преобладающей величиной.

Таким образом, в соответствии с рис. 2 и  3 для
систем РС, ННС и СНС-1 наибольший вклад в
течение ДНПКМ осуществляет доля полимерной
матрицы Θ, которая составляет не менее
0.45 об. д. и значительно превышает значение .
До точки (А) параметр  по величине превосхо-
дит параметр , в точке (А) при концентрации
дисперсной фазы 0.47 об. д. значение  равно 
(~0.26), а затем с увеличением содержания напол-
нителя более ~0.55 об. д. –  > . Дальнейшее
увеличение  приводит к снижению значения Θ
с 0.25 до 0.0 и возрастанию доли  до максималь-
ного значения ~0.36.

Обобщенный параметр Θ структуры ДНПКМ
линейно связан с координационным числом Z

B
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m m н1 ,B f

f

Θ B
ϕн ϕ =m 0.64

Θ
B

Θ B Θ @ B

Θ B
B Θ

Θ
ϕm

( )Θ = − Θ1B f

B
Θ

B
Θ B

B Θ
ϕн

B



450

ТЕОРЕТИЧЕСКИЕ ОСНОВЫ ХИМИЧЕСКОЙ ТЕХНОЛОГИИ  том 57  № 4  2023

СИМОНОВ-ЕМЕЛЬЯНОВ, СУРИКОВ

(рис. 4) и каждому типу упаковки частиц в объеме
соответствует свой тип дисперсной структуры:
ГР → РС, БК → ННС, ТР → СНС-1 и СНС-2;
КР → ВНС [6].

При возрастании содержания дисперсной фа-
зы формируется собственная структура дисперс-
ного наполнителя, начиная с Z = 3 – тетраэдриче-
ская решетка, что соответствует типу дисперсной
структуры СНС-1. Формирование квазинепре-
рывного каркаса из дисперсных частиц наполни-
теля при Z = 4 и 5 и структур типа СНС-2 приво-
дит к появлению предела текучести ДНПКМ, а
далее образуется плотная кубическая решетка с
Z = 6, 7, 8 – тип структуры ВНС.

Для систем со структурой, в которой жесткие
частицы наполнителя контактируют с большим
числом (Z > 4) окружающих частиц (СНС-2 и
ВНС) характерно появление предела текучести и
резкое повышение значения вязкости ДНПКМ [16].

Для построения зависимости между парамет-
рами обобщенной модели структуры дисперсной
среды и вязкостью ДНПКМ, которая охватывает
описанные выше области соответствующих ти-
пов структур, можно расширить область приме-
нения уравнения (3).

Уравнение (3), описывает линейную зависи-
мость вязкости разбавленной системы от содер-
жания небольшого количества наполнителя. Для
более концентрированных систем аналогичный
подход позволяет вместо значения  принятьηo

значение вязкости, соответствующее вязкости
для системы типа РС.

Согласно модели Аррениуса [8] уравнение (3)
в этом случае переходит в дифференциальное
уравнение, имеющее решение в виде экспонен-
циальной функции (8):

(8)

где  – относительная вязкость дисперс-

ной системы, а  – коэффициент пропорцио-
нальности, оцениваемый экспериментально и
определяемый структурой дисперсно-наполнен-
ного полимерного материала.

В отличие от модели Эйнштейна (3) модель Ар-
рениуса (8) учитывает взаимодействие частиц на-
полнителя при течении ДНПКМ в величине , ко-
торая соответствует тангенсу угла наклона линей-
ной аппроксимации зависимости ,
полученной экспериментально.

Однако в этих моделях не используются обоб-
щенные параметры ДНПКМ и функциональное
деление полимерной матрицы на три составляю-
щие, которые определят реологическое поведе-
ние дисперсных систем.

С учетом деления полимерной матрицы в
ДНПКМ на три функциональные составляющие
основным параметром, определяющим вязкость
для структур в области 1 (рис. 2), т.е. для РС, ННС
и СНС-1, является обобщенный параметр струк-
туры .

( )η = ϕrel нexp ,K

ηη =
ηrel

рс

K

K

( ) ( )η = ϕrel нln f

Θ

Рис. 2. Зависимость обобщенного параметра  и  в
структуре ДНПКМ от содержания дисперсной фазы
при .
1.1 – РС; 1.2 – ННС; 1.3 – СНС-1; 2 – СНС-2; 3 – ВНС.
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Тогда для этой области содержаний наполни-
теля и типа структур РС, ННС и СНС-1 (тип ре-
шетки – ГР, БК и ТР) реологическое уравнение
можно записать с использованием обобщенного
параметра  и перевести в форму, удобную для
графического представления в виде линейной за-
висимости:

(9)

где K1 – коэффициент, определяемый экспери-
ментально для структур дисперсных систем типа
РС, ННС, СНС-1.

На рис. 5 в координатах уравнения (9) по экс-
периментальным данным работы [12] приведена
зависимость натурального логарифма относи-
тельной вязкости ДНПКМ на основе ПЭНД, со-
держащего стеклянные микрошарики марки
ШСО-30, от параметра .

С учетом зависимостей, представленных на
рис. 2 и 3, можно на рис. 5 выделить три характер-
ные области изменения вязкости в зависимости
от типа структуры ДНПКМ.

Как следует из данных рис. 5 в области 1 для
разбавленных РС (0.99 ≥  ≥ 0.90), низко-на-
полненных ННС (0.90 ≥  ≥ 0.75) и СНС-1 (0.75 ≥
≥  ≥ 0.45) систем эта зависимость является ли-
нейной, соответствующей уравнению (9) с тан-
генсом угла наклона, который определяет значе-
ние коэффициента  ≈ 2.0

Θ

( )η = − Θrel 1ln 1 ,K

( )− Θ1

Θ
Θ

Θ

1K

Для ДНПКМ со структурой СНС-2 (0.45 ≥  ≥ 0.20)
зависимость также является линейной, однако
тангенс угла наклона на данном участке суще-
ственно выше ( ≈ 4.25). Это связано с тем, что
для течения средне-наполненных систем с Z = 4 и
5 (тетраэдрическая структура) необходимо разру-
шить решетчатую структуру (ТР) из частиц на-
полнителя, что соответствует возрастанию вязко-
сти системы.

В области 3 при переходе к более совершенной
плотной кубической упаковке частиц и типу
структуры ВНС тангенс угла наклона зависимо-
сти и значение коэффициента возрастает до 5.4,
причем  >  (рис. 5).

Необходимо отметить, что в области 2 (рис. 2)
определяющим фактором подвижности структу-
ры ДНПКМ кроме параметра  становится сопо-
ставимый с ним по величине параметр . Данное
обстоятельство определяет характер течения рас-
плава ДНПКМ и требует включения в реологиче-
ское уравнение двух параметров –  и :

(10)

где  = 7.5
Для участка зависимости в области 3 (рис. 3)

вязкость расплава ДНПКМ для ВНС определяет-
ся долей полимерной матрицы :

(11)

где  = 10.5.
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Рис. 5. Зависимость относительной вязкости ДНПКМ
на основе ПЭНД + ШСО-30 от параметра .
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Вид зависимостей (8, 9, 10), соответствующих
разным типам структур – РС, ННС, СНС-1,
СНС-2 и ВНС отвечает единому подходу, связы-
вающему в рамках модели Аррениуса (уравнение (8))
коэффициент относительной вязкости расплава
ДНПКМ с обобщенными параметрами его струк-
туры, что позволяет предложить уравнение для
описания вязкости дисперсных систем с всеми
типами структур от РС до ВНС с использованием
обобщенных параметров  и  во всем интервале
содержаний дисперсного наполнителя – от ϕмин
до ϕm.

При анализе возможных вариантов построе-
ния единой модели необходимо учитывать, фор-
мирование кластеров (агломератов) из случайно
распределенных в пространстве полимерной мат-
рицы частиц дисперсного наполнителя.

Известно, что распределение по размерам кла-
стеров частиц, образованных в результате каса-
ний, и распределения числа касаний в объеме но-
сят фрактальный характер [17]. Известно, что рас-
пределение подобного типа хорошо описывается
статистическим распределением Вейбулла [17],
что позволяет связать относительную вязкость и
обобщенные параметры структуры ДНПКМ в
рамках данной статистической обобщенной мо-
дели:

(12)
где К – коэффициент (К ≈ 5.80)

Уравнение (12) позволяет установить связь от-
носительной вязкости, характеризующей реоло-

Θ B

( )[ ]η = − Θrelln 1 ,nK B

гические свойства ДНПКМ, с параметрами и ти-
пом дисперсной структурой для РС, ННС, СНС и
ВНС и соответствующими обобщенными пара-
метрами структуры  и  во всем интервале со-
держаний дисперсного наполнителя.

На рис. 6 приведена зависимость относитель-
ной вязкости ДНПКМ на основе ПЭНП + ШСО-30
в координатах уравнения (12).

Как видно из рис. 6, представленная зависи-
мость относительной вязкости (уравнение (12)),
адекватно описывает экспериментальные резуль-
таты для всех типов решеток, структур ДНПКМ и
содержаний дисперсного наполнителя.

Тангенс угла наклона линейной зависимости,
представленной на рис. 6 соответствует показате-
лю степени .

Величина коэффициента множественной кор-
реляции [18] для математической модели (уравне-
ние (12)), представленной на рис. 6, равна 0,999,
что демонстрирует ее адекватность для разбав-
ленных, низко-, средне- и высоконаполненных
дисперсных систем.

Представленная на рис. 1 экспериментальная
зависимость относительной вязкости ДНПКМ от
содержания стеклянных микрошариков (кривая 1)
хорошо описывается во всем интервале концен-
траций дисперсного наполнителя зависимостью,
рассчитанной (кривая 4) по уравнению (12).

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Таким образом, впервые получены уравнения,
описывающие связь обобщенной относительной
вязкости расплавов наполненных полимеров с
параметрами и типом структуры дисперсного на-
полнителя (ГР, БС, ТР и КР), структуры свобод-
ного пространства, построения полимерной мат-
рицы (связующего) в виде трех составляющих
(Θ, В и М) для всех типов (РС, ННС, СНС и ВНС)
структур в монолитных ДНПКМ.

Показано, что в области 1 для разбавленных,
низко-наполненных и средне-наполненных си-
стем (СНС-1) определяющее влияние на вязкость
оказывает обобщенный параметр Θ, для средне-
наполненных систем (СНС-2) в области 2 – сов-
местно обобщенные параметры Θ + В, а для вы-
соконаполненных систем (область 3) – обобщен-
ный параметр .

Установлено, что во всем исследованном диа-
пазоне структур ДНПКМ (разбавленных, низко-,
средне- и высоконаполненных систем), матема-
тическая модель, связывающая относительную
вязкость с обобщенными параметрами структуры
ДНПКМ, соответствует распределению Вейбулла
и включает в себя в качестве аргументов парамет-
ры ДНПКМ –  и B.

Θ B

= 1.75n

B

Θ

Рис. 6. Зависимость относительной вязкости ДНПКМ
от обобщенных параметров  и  структуры в лога-
рифмических координатах уравнения (12).

1.5

1.0

0.5

0

0.5

1.0
4.0

–ln[(1–�)B]

ln[ln(�rel)]

3.02.01.00 3.52.51.50.5

Θ B



ТЕОРЕТИЧЕСКИЕ ОСНОВЫ ХИМИЧЕСКОЙ ТЕХНОЛОГИИ  том 57  № 4  2023

ОБОБЩЕННАЯ ЗАВИСИМОСТЬ ВЯЗКОСТИ 453

Следует отметить, что, работа имеет как теоре-
тический характер, так и практическую направ-
ленность, поскольку применение обобщенного
уравнения (12) в технологической практике поз-
волит рассчитывать вязкость расплавов ДНПКМ
с разными типами структур и содержаний напол-
нителя, что существенно сократит объем экспе-
риментальных работ.
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доля полимерной фазы-матрицы, формирую-
щей прослойку между частицами наполнителя

B доля полимерной фазы-матрицы, заполняю-
щей объем между плотноупакованными 
частицами

M доля полимерной фазы-матрицы в граничных 
слоях

Z координационное число или число касаний 
частиц в единице объема

kp коэффициент плотности упаковки
δ толщина граничного слоя

размер частиц

f3 коэффициент учитывающий отношение тол-
щины граничного слоя к диаметру дисперс-
ных частиц

ϕ доля дисперсной фазы
вязкость
коэффициент формы частиц (коэффициент 
Эйнштейна)
коэффициент пропорциональности, соответ-
ствующий тангенсу угла наклона линейной 
аппроксимации экспериментальной зависи-
мости логарифма относительной вязкости от 
параметров структуры

m максимальная доля
min минимальная доля
н объемная доля дисперсного наполнителя
п объемная доля полимера
o вязкость полимерной матрицы
rel относительная вязкость
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