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Abstract：Rubber with viscoelasticity is not only well known elastomer as shock absorber, but also one of the most powerful materials 

for cost performance in civil engineering use. In this research, we evaluated mechanical property such as an energy absorption and 

initial elastic modulus of four kinds of rubbers by the mechanical measurement. On the other hand, the dynamic heat capacity of those 

rubbers is measured in the glass transition region for various frequencies by TMDSC. From the complex heat capacity, we calculated 

the volume of Cooperatively Rearranging Region (CRR) Vα. Moreover, we discussed energy absorption and carbon black 

reinforcement of rubber from comparison of mechanical property and Vα.  
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1.研究背景 

1995年の兵庫県南部地震では，大きな地震力を受けて

橋梁が変位し，隣接桁間及び桁と橋台間で高いレベルの

衝突力が作用した．そのことによって桁や橋台，さらに

は落橋防止構造までもが損壊し，落橋に至る被害が多数

見られた． 

 これを契機として道路橋示方書が改訂され，落橋防止

装置の見直しが行われた．その結果，従来の落橋防止装

置では落橋を完全に防止することは困難であるとされ，

落橋防止装置の高性能化や高機能化が必要であり，改訂

後の示方書では，桁かかり長，落橋防止構造，変位制限

構造及び段差防止構造からなる落橋防止システムが提唱

された 1)．近年では，落橋防止構造と変位防止構造に，コ

スト面で有利なゴム材を用いる事が多くなっている．図

-1にゴム製緩衝材の適用例を示す． 

落橋防止システムに用いられる緩衝材には，衝突力の

低減効果とエネルギー吸収性という二つの性能が要求さ

れる．衝突力を低減させるためには弾性率が低く，変形

量の大きい材料が望ましいのに対し，エネルギーを吸収

させるには，破壊や塑性変形する材料が望ましく，両者

を同時に満たすことは容易ではない 2)． 

一般的にゴムは，鋼材やコンクリート等の一般的な土

木材料に比べて弾性率が約1/1000～1/10000と極端に低く，

衝突力の低減効果に優れているため，緩衝材として有望

であると考えられている 3)．さらに，ゴムには可逆的な大

変形が可能で繰り返し衝突に対応できる 4)，比較的低コス

トであるなどの利点がある．しかしながら，ゴムは高分

子材料であり，粘弾性を有することから，種類や配合，

入力される周波数，ひずみ，温度や，繰り返し載荷など

により発揮する性能が大きく変化する 5)．このため，ゴム

製緩衝材の設計や作成にはこれらゴムの性質に留意する

必要がある． 

兵庫県南部地震以降，落橋防止構造及び緩衝材として

のゴムの利用法について活発な検討が行われている．緩

衝材の形状や構成についての研究として，皆川らのゴム

鋼併用型 6)，園田らのゴム緩衝ピン 7)，潤田らの直方体ゴ

ム 8)，西本らの積層繊維補強ゴム 2)，越峠らの円筒型ゴム
9)，村田らの二段階ばね 10)などがある． 

しかしながら，これら研究のほとんどがゴム製緩衝材

の形状や，耐震効果に関するもので，ゴムという材料そ

のものの性質に着目し，種類や配合といったミクロな観

点から材料の開発を行っている研究は非常に少ないのが

現状である． 

 

緩衝ゴム

下部工

上部工

免震ゴム

 

図-1 ゴム製緩衝材の適用例 
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２.研究目的 

本研究では，ゴムの分子鎖の運動性など材料そのもの

の動的な性質を評価するために，試料の形状に依存しな

い方法で熱量測定の一種である，温度変調示差走査熱量

測 定 (Temperature Modulated Differential Scanning 

Calorimetry：TMDSC)を用いて，種類や配合の異なるゴム

について，ゴムのガラス転移領域における動的比熱を測

定した．動的比熱を温度変調に同期的な成分と非同期的

な成分に分解して得られる動的比熱の実部c′と虚部 c″

を用いる事により，ガラス転移領域において特に顕著に

見られる動的不均一構造である協同運動領域

(Cooperatively Rearranging Region：CRR)の大きさが力学的

性質と関連性があると考え，ゴムの CRR の体積 Vαの周

波数依存性，温度依存性，カーボンブラック濃度依存性，

圧力依存性を測定した．ここで，CRRとはガラス転移を

含む，高分子の粘性率の温度依存性を記述するために導

入された概念である．動的不均一構造とCRRについては

3章で説明する．次に，高分子のエネルギー吸収や応力緩

和はゴムの粘性成分によるものであることから，CRRと

力学特性には関連があると考えられる．そこで，上記の

熱的な手法に加えて，力学的な手法として圧縮試験を行

い，エネルギー吸収率や圧縮初期弾性率といった，ゴム

の力学的な性能を評価した．そして，熱量測定によるゴ

ムの力学的性質の評価方法の開発を目的として，以上の

ようにして測定した実験結果から，ゴムの CRR の体積

Vαと力学的性質の関連性について考察した． 

 

3.高分子のガラス転移と動的不均一構造 

高分子の弾性率は温度により大きく変化し，図-2のよ

うに，ある温度で急激に弾性率が変化する．この現象を

ガラス転移 5)と呼び，その温度をガラス転移温度 Tgと呼

ぶ．Tgより低温では主鎖の運動が凍結し，変形しにくく

なるため硬くなる．この状態をガラス状態と呼ぶ．逆に

Tgより高い温度では分子鎖の運動が激しくなり，分子鎖

は容易に変形可能となるため軟らかくなる．この状態を

ゴム状態と呼ぶ．高分子の粘性率は温度に依存するとと

もに，ガラス転移領域で急激に変化して 10
13
P(ポアズ：

1P=0.1kg/m･s)程度となり，さらに低温では無限大となる．

このような複雑な挙動を説明するために，様々な理論が

提唱されているが 12) 13) 14) 15) 16)，本研究では近年注目されて

いる理論として，Adam，Gibbs による分子の協同運動性

(Cooperativity)
17)を取り入れている．これは，高分子に外

部から刺激が作用し，変形や流動の際に分子の運動性に

差が生じ，不均一な動的構造が形成されるという概念で

ある．このとき分子の運動性が等しい領域を協同運動領

域(Cooperatively Rearranging Region：CRR)，CRR内で協同

的に運動する分子を協同運動ユニットと呼ぶ．動的不均

一構造と協同運動領域のモデルを図-3に示す．このよう

に，CRRが形成され，CRRの大きさが変化することでガ

ラス転移を含む粘性率の温度依存性を記述するのが，協

同運動性と呼ばれる概念である．高分子のエネルギー吸

収は，破壊や永久変形が生じない限り粘性によるもので

あり，変形や振動といった動的な刺激により形成される

CRR同士で生じる内部摩擦によりエネルギーが吸収され

ていると仮定した．このことから，CRRの大きさはエネ

ルギー吸収や分子鎖の運動性と関連があると考えた．協

同運動性はガラス転移領域において特に顕著になり，Tg

における CRR の体積の算定方法として，Donth の

Fluctuation Approach
18)があり，その算定方法については

4.3.3で説明する． 
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図-2 弾性率の温度依存性 

 

図-3 動的不均一構造と協同運動領域(CRR) 

 

4.実験 

4.1 ゴム試料 

試料として，クロロプレンゴム(Chloroprene Rubber：CR)，

天然ゴム(Natural Rubber：NR)，スチレンブタジエンゴム

(Styrene Butadiene Rubber：SBR)，ブチルゴム(Isobutene 

Isoprene Rubber：IIR)の 4種類を用いた．各ゴムの分子構

造 19)を図-4に示す． 

試料の硬度は補強材であるカーボンブラックの配合量

で調節されている．試料名はゴムの種類に硬度を添えて，

｢CR65｣のように呼ぶことにする．これらの試料名，

JISK6253に基づく硬度，熱重量測定(Thermo Gravimetry：

TG)により測定したカーボンブラック重量分率を表-1 に

まとめる． 

TMDSCに用いた試料形状とサイズは，厚さ約0.5～1.0
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㎜，直径5.2㎜の円盤状であり，質量は15㎎程度とした． 
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 (D) IIRの分子構造 

図-4 各ゴムの分子構造 19) 

 

表-1 各試料の材料物性 

試料名 ゴムの種類
硬度

(JISK6253)
カーボンブラック重量分率

(％)

CR45 45 0.00
CR55 55 19.49
CR65 65 25.06
CR75 75 27.21

NR40 40 0.00
NR55 55 23.00
NR65 65 30.98
NR75 75 39.60

SBR55 55 27.77
SBR65 65 32.48
SBR75 75 38.04

IIR27 27 0.00
IIR55 55 22.73
IIR65 65 29.43
IIR75 75 36.39

CR

NR

SBR

IIR

 

 

 ゴムはその作成段階で様々な材料や薬品が添加される．

これらを配合剤と呼び，配合剤の種類と量を決めること

を配合設計と呼ぶ．配合を変える事により，ゴムの物性

は大きく変化する．以下に主な配合剤とその役割を示す． 

①架橋剤 19)
 

ゴムは図-5に示すように分子鎖がところどころ架橋剤

により接続されている．このため大変形を与えた際に分

子鎖がすり抜けることがなく，大変形しても元の形状に

復元する性能を発揮する． 

②補強材 19)
 

ゴムを工業的に利用する場合，硬度，耐磨耗性，耐候

性などを向上させるために補強材が配合される．代表的

な補強材はカーボンブラック(Carbon black)であり，これ

は原油を精製した後に残るピッチやタールを原料として

製造される工業用煤の総称である．補強効果は図-5の様

にカーボンブラックがゴムの分子鎖と結合し，周囲の分

子鎖の運動を拘束することにより発生する． 

 

 
図-5 カーボンブラックで補強されたゴム 

 

4.2 圧縮試験 

圧縮試験により，ゴムの荷重-変位関係，応力-ひずみ関

係を求めた．測定環境の温度は室温 25℃である．本研究

で考察に用いたエネルギー吸収率と初期弾性率の定義と

解析方法を以下に述べる．実験結果は5.1.1から示す． 

①エネルギー吸収率 

物体が力を受けて変形する際のエネルギーWは力Fを変

位 xに沿って積分した式(1)で表される 20)． 

∫= FdxW         (1) 

したがって，図-10に示すゴムの荷重-変位関係において，

載荷時にゴムに与えられるエネルギーは載荷時の荷重-変

位関係と変位軸のつくる面積となる．一方，除荷時にゴ

ムが放出するエネルギーは除荷時の荷重-変位関係と変位

軸のつくる面積となる．このため，ゴムのエネルギー吸

収量は両者の差となり，これは荷重-変位曲線に囲まれた

面積である．この様に定義されたエネルギー吸収量は試

験体のサイズにより変化する．試料の作製には，ゴムシ

ートからパンチ状の打ち抜き具を用いて作製したが，ゴ

ムシートの厚さが一様でないため，試料の厚みの違いに

よってエネルギー吸収量が異なってしまった．このこと

から，試験体サイズに影響されないエネルギー吸収率Ｗ

ABRを以下の式(2)で定義した． 

   %100×
−

=
in

outin
ABR

W

WW
W      (2) 

ここで，Win は載荷時における荷重-変位曲線の積分値，

Woutは除荷時における荷重-変位曲線の積分値である． 

②圧縮初期弾性率 

ゴムの応力-ひずみ関係はひずみ硬化型の非線形挙動であ

り，明確な弾性域や塑性域を見出すことはできない．こ

れは，ゴムの弾性の大部分が，分子鎖がより安定な屈曲

状態をとろうとして生じるエントロピー弾性であること

に起因している 21)．本研究では，ゴムの小変形時におけ

る力学的性質を示すパラメーターとして，ゴムのひずみ

が 0%から 25%までに応力-ひずみ曲線が示す線形部分の

傾きを圧縮初期弾性率として定義して用いた． 

 試験機には島津製作所製のオートグラフAGS-J 1kNを

使用した．荷重と変位は試験機に内蔵されているロード

セルと変位計により測定した．試験体に与えた最大荷重

は 900N，変位速度は10.0mm/min，載荷回数は10回とし
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た．試験体の形状とサイズは，厚さ約2.4㎜，直径6.0㎜

の円盤状である． 

 

4.3 熱量測定によるゴムの動的比熱の評価 

4.3.1 温度変調示差走査熱量測定(TMDSC) 

TMDSC とは熱量測定の手法の一つで，図-6 の示差走

査熱量計(Differential Scanning Calorimeter：DSC)により，

図-7に示すようなサインカーブ状の温度変調と定速昇温

を組み合わせた温度プログラムに沿って試料を加熱・冷

却し試料の動的比熱 c*と試料の緩和現象による位相の遅

れδを求める方法である．さらに，求まった動的比熱 c*

を温度変調に対して同期的成分と非同期的成分に分解す

ることにより，動的比熱の実部 c′と虚部 c″を求めること

ができ,，式(3)と式(4)で求められる． 

c′= c*cosδ                  (3) 

c″= c*sinδ                   (4) 

 

基準物質試料

熱電対

炉

ヒーター
 

図-6 示差走査熱量計(DSC)の構造 
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図-7 TMDSCの温度プログラム 

 

実験装置には METTLER TOLEDO 社製 DSC822
e
/400

を用いた． 

熱量測定の実験では，周波数依存性，カーボンブラッ

ク濃度依存性，圧力依存性を調べるために 3 つの測定を

行った．3つの依存性の測定に用いたゴムは，土木分野で

主に用いられている CR で，カーボンブラック依存性の

測定においてのみ，他種ゴムとの性質の比較のためにNR，

SBR，IIRを用いた． 

 

①周波数依存性の測定 

周波数依存性の測定には，試料として CR を用いた．

温度プログラムを温度振幅 0.5K，昇温速度 0.2K/min，温

度範囲は213～253K，周期は42,48,54,60,90,120,150,180,21

0,240,270,300,600,900secとした． 

②カーボンブラック濃度依存性の測定 

カーボンブラック濃度依存性の測定には，CR，NR，S

BR，IIRを用いた．温度プログラムを温度振幅 0.5K，昇

温速度0.2K/min，温度範囲はCRについては213～253K，

NR，SBR，IIR については 173～233Kとし，周期は120s

ecとした． 

③圧力依存性の測定 

圧力依存性の測定には，変形下のゴムについてTMDSC

を行うために，図-8に示すような圧縮パンを製作して用

いた．これはネジを締めることで板の間隔を狭め，試料

を変形させるものである．板，ネジ，ナットは全てステ

ンレス製であり，全体の質量は約 300mgである．試料に

作用している圧力は，圧縮前と圧縮後の変位からひずみ

を算出し，ゴムの圧縮応力-圧縮ひずみ曲線に外挿して求

めた．なお，試料に与えることのできる最大圧力は，約

5.5MPaである．試料として，CR45と CR65の 2つを選

択した．圧縮パンの熱容量が大きいため，温度プログラ

ムは温度振幅 0.5K，昇温速度 0.2K/min，温度範囲は 213

～253K，周期は180,240,300secとした． 

 

ステンレス板

ステンレス板

ゴム試料

ナット

ねじ

ステンレス板

ステンレス板

ゴム試料

ナット

ねじ  

図-8 圧縮パンの構成 

 

4.3.3 CRRの体積 Vαの算定 

ガラス転移領域における動的比熱を図-9に示す．この

図のようにガラス転移領域において動的比熱の実部 c′で

は段差が，虚部 c″ではピークが生ずる．ガラス転移温度

Tgにおける CRRの体積 Vαの算定方法には 2つの方法が

ある． 

一つ目の方法として，ガラス転移領域で特に顕著とな

る温度揺らぎを用いた，DonthのFluctuation Approach
18)が

ある．この理論は式(5)に示すFluctuation Formula
27)から求

められるものである． 

2
2 kT

T
CNα

δ =       (5) 

ここで，δTは物質内の温度分布の大きさ，kは Boltmann

定数，Tは絶対温度，Cは協同運動ユニット一つあたりの
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熱容量，Nαは一つのCRRに含まれる協同運動ユニットの

数である．この式において，CNαは一つのCRRの熱容量

である．さらに，CRRの体積をVα，物質の密度を ρ，物

質の比熱を cとすると，一つのCRRの熱容量との間には

式(6)のような関係式が成り立つ． 

CN V cα αρ=       (6) 

この式をFluctuation Formula
28)に代入すると式(7)となる． 

2 1

2

kT c
V

T
α

ρδ

−

=       (7) 

δTは物質内の温度の分布の大きさを表しているが，これ

はガラス転移領域で特に顕著になる．ガラス転移領域に

おける物質内の温度分布は，c″のピークの半価幅で表さ

れる．また，Moynihan によれば，Tgでは c
-1を式(8)のよ

うに定義する． 

1 1 1 1glass liquid
p p pc c c c− −= ∆ = −    (8) 

以上の事をまとめると，CRRの体積Vαはガラス転移領

域での動的比熱を用いて，式(9)から計算することができ

る． 

  
2

1

p

2∆

T

ckT
V

ρδ
ω

α

−

=              (9) 

liquid

p

glass

pp ccc 111 −=∆ −
 

ここで，kはボルツマン定数(1.38×10-23J/K)，Tωは測定の

角周波数ωにおけるTg(K)，ρは密度(g/cm3), δTは c″のピー

クの半価幅(K)である．cp
glass，cp

liquidはガラス転移領域にお

ける c′から読み取れる値であり，これらの定義を図-9に

示す． 
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図-9 Vαの算定に用いる値の定義 24) 

 

5.1 実験結果及び考察 

5.1.1 力学試験の実験結果 

 実験結果の例として，圧縮試験から求まった NR の荷

重-変位関係を図-10に，応力-ひずみ関係を図-11に示す．

また，CR65について，周期 600secで TMDSCを行って

得られた動的比熱と正接損失 tanδを図-12に示す．本研究

では，昇温速度により変化しないため，c″のピークをガ

ラス転移温度Tgと定義した 25)． 

試料の厚さが均一でないため，図-10の荷重-変位関係

では，カーボンブラック配合量依存性の確認が困難であ

る．しかし，図-11のように応力-ひずみ関係にすると，

カーボンブラック配合量が増加すると，圧縮初期弾性率

とヒステリシスループが大きくなってゆくことがわかる． 
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図-10 NRの荷重-変位関係 
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図-11 NRの応力-ひずみ関係 
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図-12 TMDSCによる測定結果(CR45 600sec) 

 

5.1.2 配合によるゴムの力学的性能の変化 

図-10及び図-11の結果より，1度目の載荷におけるエ

ネルギー吸収率と圧縮初期弾性率を求め，カーボンブラ

ック配合量との関係をそれぞれ図-13と図-14に示す． 

図-13より，カーボンブラック配合量が増加するにつれ

て，エネルギー吸収率は上昇してゆくことがわかるが，

ゴムの種類による依存性は確認できなかった．これは大

変形下では，ゴムの分子鎖同士の内部摩擦ではなく，分

子鎖の変形はカーボンブラックによって阻害される上，

カーボンブラック同士の摩擦によるエネルギー吸収が作

用していると考えられる．また，このようなカーボンブ

ラック同士の内部摩擦が支配的になっている分子鎖は変

形させるのに大きなエネルギーが必要になる上に，元の

形状に戻りにくくなる．このため，ゴム全体では変形及

び復元しにくくなると考えられる．分子鎖のこのような

振る舞いにより，ヒステリシスループの面積は大きくな

り，エネルギー吸収性が向上したものと考えられる．ま

た，一般的に微小振動が作用した際のエネルギー吸収性

が高いとされている IIRやCRでも，NRやSBRと大きな

差は見られなかった．このことから，大変形が作用する

場合と振動のような微小変形の場合ではカーボンブラッ

クが分子鎖に及ぼす影響が異なっており，エネルギー吸

収のメカニズムも異なってくるものと考えられる． 

以上のことから，繰り返し載荷の場合は変形の回復が

載荷ごとに必要となってくるが，１回目の載荷の場合に

おいてのみ，ゴムの硬度がエネルギー吸収性能の目安に

なることと考えられる． 

 一方，図-14に示すようにカーボンブラックの配合量が

増えると圧縮初期弾性率は上昇することが分かる．しか

し，圧縮初期弾性率はエネルギー吸収率とは異なり，ゴ

ムの種類に大きく依存する．これは，低ひずみ時にはカ

ーボンブラックによる分子鎖の変形の阻害効果が低いこ

とから，ゴムの種類ごとに異なる分子鎖の内部摩擦によ

って得られた結果であると考えられる．  

 以上，力学試験から考察したゴムの分子鎖とカーボン

ブラックの関係をまとめると，低ひずみではカーボンブ

ラックによる分子鎖の阻害効果は低く，力学的性質はゴ

ムの種類に強く依存する．しかし，高ひずみでは分子鎖

はカーボンブラックの阻害効果が大きくなり，力学的性

質はカーボンブラックに強く依存するものと考えられる． 
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図-13 カーボンブラック配合量と 

エネルギー吸収率の関係 
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図-14 カーボンブラック配合量と 

圧縮初期弾性率の関係 

 

5.1.3 CRRの体積の算定結果 

 4種類のゴムについてCRRの体積Vαを算定した結果を

表-2にまとめる．ここで，CRRの体積を算定するのに必

要となる密度ρは協同運動に関係のあるゴム部分のみの

密度で，カーボンブラックの配合を考慮していないもの

である．この結果から，基準とした周期120secでは，CRR

の体積 Vαは概ね 5～40nm3程度，CRR の直径は 2～4nm

程度であることが分かる．なお，補強に用いられるカー

ボンブラック粒子の直径は18～300nmである． 
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表-2 CRRの体積の算定結果 

試料名
密度ρ

(g/cm
3
)

測定周期
(sec)

T g

(K)

V α

(nm
3
)

CRRの直径　(nm)
（球体と仮定）

CR45 232.90 23.6 4.31
CR55 235.83 19.3 4.03

CR65 234.27 16.2 3.80
CR75 234.92 15.4 3.74

NR40 212.41 36.3 4.98
NR55 211.82 32.5 4.80
NR65 211.75 30.3 4.69
NR75 210.68 19.7 4.06

SBR55 209.40 9.7 3.21
SBR65 209.89 6.9 2.86
SBR75 208.67 6.4 2.80

IIR27 210.43 14.6 3.68

IIR55 210.93 12.0 3.45
IIR65 209.53 10.0 3.23
IIR75 210.92 8.4 3.05

0.923 120

1.262 120

0.825 120

0.787 120

 

 

5.1.4 Vαの周波数・温度 

   カーボンブラック配合量・圧力依存性 

CR における Vαの周波数依存性と温度依存性を図-15，

図-16に示す．Vαの温度依存性については，Vαの周波数依

存性から，温度時間換算則であるWLF式 29)によりマスタ

ーカーブを作製して求めた．また，周期 120secで測定さ

れた動的比熱から算出した 4種類のゴムにおけるVαのカ

ーボンブラック配合量依存性を図-17 に示す．CR45 と

CR65についてのVαの圧力依存性を図-18に示す． 

図-15より，Vαには周波数依存性があり，周波数が高く

なるにつれて小さくなってゆくこと分かる．また，CR45

では周波数が低くなるとVαが急激に大きくなり，他の硬

度の CR に比べ周波数依存性が強いことが分かる．これ

は図-19 に示す様にゴム内に分布しているカーボンブラ

ックがCRRを分断するためであると考えられる． 

図-16 より，初期弾性の状態で，同種のゴムであれば

CRRの体積の温度依存性は一つのマスターカーブ上を移

動し，カーボンブラックは直接的にCRRの形成に影響は

及ぼしておらず，ゴムのガラス転移点の周波数特性だけ

を変化させていると考えられる． 

 図-17 より，カーボンブラック配合量が増加すると，

Vαは小さくなる．これは，図-19のようにカーボンブラッ

クの間隔が狭まると共に，ゴムの分子鎖とカーボンブラ

ックが結合し，分子鎖の運動性が低下することで，大き

な CRRが形成されにくくなるためであると考えられる．

また，NR以外の CR，SBR，IIRが Vαのカーボンブラッ

ク依存性が似ており，カーボンブラックの補強メカニズ

ムがNRの場合だけ異なっていることが考えられる． 

 図-18より，Vαには圧力依存性があり，圧力が高くなる

にしたがって小さくなり，ある一定の値に収束すると考

えられる．またCR45とCR65では圧力依存性が異なり，

CR45の方が圧力の影響を強く受ける．このことから，変

形や圧力など力学的な要因もゴムのCRRに影響を及ぼす

と考えられる．また，低ひずみでは同じゴムの種類でも，

カーボンブラックが配合してある場合，カーボンブラッ

クによって擬似的な架橋点が形成されるため異なる性質

を示すが，高ひずみではカーボンブラックの配合量によ

る違いは観測できなかった．以上の結果からも5.1.2で述

べた，カーボンブラックがゴムの力学的性質に及ぼす影

響と同様に，熱量測定の結果においてもカーボンブラッ

クがゴムのCRRに及ぼす影響が，低ひずみと高ひずみの

場合とでは異なっていることが考えられる． 
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図-15 Vαの周波数依存性 
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図-16 Vαの温度依存性 
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図-17 Vαのカーボンブラック配合量依存性 
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図-18 Vαの圧力依存性 

 

 

 

図-19 カーボンブラックによるCRRの変化 

 

5.2 考察 

5.2.1 CRRの体積と力学的性能の関連性 

図-20に Vαと 1度目の載荷によるエネルギー吸収率の

関係を，図-21にVαと圧縮初期弾性率の関係を示す． 

図-20 から，CRRが小さいほどエネルギー吸収率が高

いことが分かる．これは，図-22に示すように，カーボン

ブラック配合量が増加し，CRRが小さくなると，相対的

に運動性の低い分子鎖が多くなる．このことが，カーボ

ンブラック配合に伴いエネルギー吸収性が上昇する理由

であると考えられる．以上から，CRRの体積の評価によ

りゴムのエネルギー吸収性の評価が，分子鎖の運動性と

いう観点から可能であると考えられる．また，この場合

においてもVαとエネルギー吸収率の関係がNRとは異な

り，CR，SBR，IIR は非常に似た傾向を示した．これは

大変形時におけるCR，SBR，IIRの Vαはゴムの種類では

なくカーボンブラック配合量に依存しており，CRRの内

部摩擦によるものではなく，カーボンブラック同士によ

る摩擦が支配的であることが考えられる．一方，NRでは

前述したとおりカーボンブラックによるゴムの補強メカ

ニズムがほかのゴムと異なっている可能性があることと

加えて，NRの特徴のひとつである，ひずみを与えること

による伸張結晶化 26)による効果が加わっているものと考

えられる．これによって，図-20のようにNRでは他のゴ

ムに比べて，大きいVαを示しながらも，同様のエネルギ

ー吸収率を示した可能性が考えられる． 

図-21 から，CRRが小さいゴムは圧縮初期弾性率が高

いということが分かる．また， Vαの関係がゴムの種類に

よって異なっていることは，微小変形時における力学的

性質は分子鎖の一次構造に起因するためであると考えら

れる． 

図-22に示すようにCRRが小さいということは，運動

性の低い分子鎖が多くなったことを表しており，ゴムの

補強効果は分子鎖の運動性の変化に起因することを示し

ている．このように，CRRによりカーボンブラックの補

強効果を把握できると考えられる． 
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図-20 Vαとエネルギー吸収率の関係 
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図-21 Vαと圧縮初期弾性率の関係 
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図-22 CRRと分子鎖の運動性 

 

5.2.2 CRRによる振動エネルギー吸収の説明 

前述したように，振動エネルギーの吸収は分子鎖同士

の内部摩擦に起因しているが，CRR内の分子鎖はすべて

同じ運動性を有しているので，CRR内では内部摩擦は生

じない．一方，CRRの境界では，運動性の異なる分子鎖

が隣り合っているので，CRR同士の摩擦が生じる．この

ように内部摩擦はCRRの表面で発生していると考えられ

る．したがって，内部摩擦は物質内のCRRの全表面積に

関連しており，CRRが小さいと内部摩擦は大きくなるも

のと考えられる．また，振動によって与えられる変位は

微小変形であり，大変形時のエネルギー吸収のメカニズ

ムとは異なる．微小変形時におけるエネルギー吸収と初

期弾性率はCRRの変形や摩擦が関わってくるため，分子

鎖の一次構造に起因するものと考えられる． 

 

5.2.3 ゴムの力学的性質のメカニズム 

これまでの実験結果の考察から，ゴムの力学的性質は

微小変形時と大変形時とではメカニズムが異なっている

ことが考えられる．力学的性質は主にCRRの大きさとカ

ーボンブラックによって決定されると考えられるが，変

形の大きさによってそれぞれがゴムの力学的性質に及ぼ

す影響は変化する．実験結果から，微小変形時にはゴム

の力学的性質はCRRの大きさに依存しているが，大変形

時にはカーボンブラック配合量に依存していた．微小変

形時には主に CRRの変形やCRR表面同士の摩擦が力学

的性質に依存するが，大変形時にはカーボンブラック同

士の摩擦が支配的となることが考えられる． 

 

6.結論 

本研究では，ゴムという材料そのものに注目し，力学

試験によりエネルギー吸収率と圧縮初期弾性率を， 

TMDSC により協同運動領域(CRR)の大きさを評価した．

さらにこれらを比較し，関連性を考察した．CRRの概念

はゴムの力学的特性を微視的に理解するために重要で，

ゴムの材料設計に有効な情報を与える可能性がある．ま

た熱分析による高分子材料の熱物性の測定は，高分子材

料の基礎的な物性の測定で非常に多用されている手法で

ある．ゴムの基礎研究段階において，熱分析によりゴム

の力学的性質の予測が可能となれば，本研究がゴム製緩

衝材の材料開発の段階において有用な手法となると考え

られる．また，ゴム試料に圧力パンを用いてひずみを与

えつつ，より広帯域におけるゴムの Vαの周波数依存性を

測定し，常温および緩衝用ゴムに作用すると考えられる

周波数領域における議論の展開を行うことを今後の展開

とする． 

実験結果から得られた結論を以下にまとめる． 

 

6.1 力学試験より 

(1)大変形時にはゴムの分子鎖の変形はカーボンブラック

によって著しく阻害されることから，カーボンブラッ

ク配合量が多いほどエネルギー吸収率は高くなる．さ

らに大変形におけるゴムのエネルギー吸収率はゴムの

種類に依存しない．これは，大変形時にはゴムの分子

鎖による内部摩擦ではなく，カーボンブラック同士の

内部摩擦に起因しているためであると考えられる． 

(2)微小変形時には，カーボンブラックによるゴムの分子

鎖の阻害効果は少なくゴムの種類に大きく依存するが，

カーボンブラック配合量が多くなると，圧縮初期弾性

率は上昇する．このことから，微小変形時は大変形時

に比べてゴムの分子鎖による内部摩擦が支配的である

と考えられる． 

 

6.2 熱量測定より 

(1)カーボンブラック配合量の多いゴムほど，Vαは周波数

が大きくなると小さくなる．これは，カーボンブラッ

クがCRRを分断するためであると考えられる． 

(2) Vαには温度依存性があり，温度が高くなると小さくな

る．また，Vαの温度依存性がカーボンブラック配合量

に関係なく一つのマスターカーブ上を移動することか

ら，常温や緩衝用ゴムに作用する周波数においても議

論の展開が可能である事が解る． 

(3)カーボンブラックの配合量が多いほど，ゴムの分子鎖

とカーボンブラックが結合することによって分子鎖の

運動性が低下し，Vαは小さくなる。 

(4) Vαには圧力依存性があり，圧力が高くなると小さくな

る．また，カーボンブラック配合量が多いゴムほど圧

力をかけることによってVαは小さくなるが，大変形時

には，カーボンブラック量に依存せずに一定値まで小

さくなる．このとこから，微小変形と大変形ではカー

ボンブラックが CRR に与える影響が異なっているこ

とが考えられる． 

 

6.3 ゴムの力学的性能と動的構造の比較より 

(1)カーボンブラック配合量が多くなりVαは小さくなると，

ゴムのエネルギー吸収率は多くなるが，大変形時には

カーボンブラック同士の摩擦によるエネルギー吸収が
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支配的になると考えられ，CR，SBR，IIR ではゴムの

種類によるVαとエネルギー吸収率との相関が似ていた． 

(2)カーボンブラック配合量が多くなりVαは小さくなると，

ゴムの圧縮初期弾性率は大きくなるが，微小変形時に

は，カーボンブラック同士の摩擦よりも，CRRの変形

やCRR同士の内部摩擦が支配的になると考えられ，ゴ

ムの種類によってVαと圧縮初期弾性率との相関はゴム

の種類によって異なっていた． 

(3)NRは，ゴムのカーボンブラックによる補強メカニズム

が異なることと，大変形時には伸張結晶化によるエネ

ルギー吸収が考えられることから，他の種類のゴムと

同じVαの大きさを示しつつも，エネルギー吸収率は大

きくなった． 
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