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摘要：为分析丁羟四组元推进剂不同拉伸速率组合对并行流变框架模型的精度影响，基于并行流变框架法建立了推进剂的非线性粘弹性本构模型；通过对不同拉伸速率实验进行组合构建了本构模型，得到相应的模型参数。运用有限元模型和数值计算与实验结果进行对比，将不同速率组别构建的本构模型误差进行了对比分析。结果表明当采用高速率与低速率组别相结合的方式即可对本构模型实现较精确地建立，无需进行中间速率的大量实验。且高速率推进剂拉伸实验的速率可以截至3000 mm/min，无需再增加速率。此分析为简化推进剂材料实验提供了合理建议，提高了实验效率。同时，为快速预测推进剂材料的力学性能开辟了一条有效途径。
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Influence of tensile rate on parallel rheological framework model of HTPB propellant
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Abstract: In order to analyze the effect of different combinations of stretching rates of hydroxyl-terminated polybutadiene binder propellants on the accuracy of the parallel rheological framework model, a nonlinear viscoelastic constitutive model of the propellants was developed based on the parallel rheological framework method. Combined calibration of the constitutive model for different tensile rates, the corresponding constitutive model parameters were obtained and compared with experimental results using finite element models and numerical calculations. The constitutive model errors of the calibration for different rate groups were compared and analyzed. The results show that the model can be calibrated more accurately when a combination of high rate and low rate groups was used, without the need for extensive experiments at intermediate rates. And the high rate propellant tensile test rate can be up to 3000 mm/min, no need to increase the rate. This analysis provides justified suggestions for simplifying propellant material tests and improving the efficiency of the experiments. Concurrently, it paves an effective way to rapidly predict the mechanical properties of propellant materials.
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固体火箭发动机由于其存储时间较长、机动性强和操作简便等特点，被广泛用于航天领域特别是战术导弹方面。其中固体火箭推进剂作为发动机的主要能量来源，在保障导弹完成技战术指标方面起着至关重要的作用。而推进剂燃烧前，在极短的时间内需达到稳定的压力状态，整个过程中压力梯度较大，高燃气体易对推进剂材料形成较强的冲击效应[1]。张明[2]等在对点火压强和增压速率的研究中发现，点火瞬态应变响应明显高于准静态计算结果，也即从一个侧面表现出加压速率对于推进剂的力学响应有着至关重要的影响。而在推进剂点火建压的过程中，在围压环境下推进剂周向出现较大的拉应变是推进剂失效的主要原因。所以如何设计推进剂的力学性能实验和利用实验结果建立准确的本构模型是当前研究的热点。
在设计实验时，目前主要考虑的参数包括温度、压力和反应速率。王玉峰[3]等人对丁羟推进剂进行了不同应变率条件下的实验，发现随着拉伸速率的提高，推进剂的抗拉强度和伸长率成增加的趋势。申志彬[4]等人针对丁羟三组元推进剂在宽温和变压力条件下进行了实验研究，得到了推进剂的相关力学性能结果。马浩[5]等人对丁羟推进剂也进行了不同温度下的快慢拉组合的实验研究，发现拉伸速率和温度对于推进剂的“脱湿点”有较大的影响。通过以上的研究可见，不同的实验设计目的都在于对推进剂在不同条件下的力学性能进行反应，明晰推进剂材料内部的变化机理从而为更精确地建立非线性本构打下基础。
关于准确地建立本构模型方面，推进剂是一种典型的粘弹性材料，不同于其他的金属材料，粘弹性材料的力学性能随温度、时间、速率的变化很大。经典的线弹性本构模型虽然可以针对粘弹性材料的蠕变和松弛现象给出一定的描述，但是与实验数据对比发现准确度并不是很高。为了更加精确地描述推进剂此种粘弹性行为，大量的专家学者对非线性本构模型进行了研究[6,7]。Henriques[8]等用分数阶导数本构模型来描述两种聚合物泡沫的粘弹性行为。Zhang[9]等通过分数阶粘弹性对材料的大变形进行描述。现阶段使用最多的非线性本构模型是朱-王-唐本构（ZWT）模型。张亮[10]对HTPB推进剂的围压性能进行了研究，在ZWT本构模型中加入损伤函数和围压因子，发现模型可以很好地预示推进剂的脱湿现象和围压现象，并且对推进剂曲线出现双峰现象进行了解释。周风华[11]在对有机玻璃的研究中基于ZWT本构模型加入损伤项，对高应变率下的有机玻璃非线性力学行为进行了描述。ZWT本构模型中拟合的方式较为复杂，参数较多，并且适用应变率范围较窄故而建立宽应变率范围内精确的本构模型是粘弹性材料研究的重点。而并行流变框架模型结合了橡胶领域中常用的超弹性本构模型与流变学中的粘性本构模型，其具体形式将在下文1.2中做详细地介绍。其思想最早由J. S. Bergstrom[12]和Boyce通过应力松弛实验发现，实验中发现不同拉伸和压缩状态下的橡胶材料在卸载后都有着向一种平衡状态靠近的行为，故而将橡胶的这种非线性力学行为表达为超弹性和粘弹性项之和。其中超弹模型为八链模型，粘弹性模型是以朗之万统计函数模型为基础得到微观分子与宏观流变特性的模型，研究发现此模型的适应性广而且随着应变率的变化模型对于粘弹性材料地力学特征有很好地捕捉效果。赵华等人[13]用Prony级数表示的线性粘弹材料模型和用五项Mooney-Rivlin应变能函数表示的超弹材料模型相结合建立聚氨酯弹性体的非线性粘弹本构模型,数值分析结果表明该模型能准确地表征聚氨酯弹性体材料在压缩变形时的响应特性。非线性粘弹性部分描述橡胶材料在振动、冲击载荷下的动态响应,模型预测结果与试验结果吻合度较高。周梦雨[14]通过对橡胶材料运用三阶Ogden超弹性和幂率硬化流动法则相结合的并行流变框架模型，与传统的显示动力学对比分析了轮胎在滚动过程中的温升变化，结果表明并行流变模型更能体现材料的粘弹性特征响应。
本文借助前期研究的结果，基于并行流变框架模型对丁羟四组元（HTPB）推进剂材料展开研究。重点设计不同拉伸速率组别实验，分析不同拉伸速率组合对本构模型精度的影响。提出合理的实验建议，为后续简化推进剂实验数据和快速预测推进剂力学性能提供方法，为分析固体火箭推进剂结构完整性奠定基础。
1.本构模型与实验
HTPB推进剂材料的典型粘弹性特性导致传统线弹性本构模型对其力学性能的描述能力较弱。为了构建能够表征其非线性力学特性的模型，本文借用橡胶工业中常使用的并行流变框架模型将超弹性和粘弹性模型并联，用以表征其力学特性。
1.1 实验设计
1.1.1实验开展
为了减少实验次数并且获得相对准确的本构模型，达到对HTPB推进剂材料非线性力学行为的准确模拟。实验共开展6种不同速率，分别为10 mm/min,100 mm/min,500 mm/min,2000 mm/min,3000 mm/min和4000 mm/min,对HTPB推进剂试件进行单轴拉伸实验，试件采用GJB 770B-2005火药试验方法（方法413.1）中制备的B型试样，试样尺寸：长度为120 mm，工程标距为70±0.5 mm，厚度为10±0.5 mm，宽度为25±0.5 mm，具体如下图1所示
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	图1 实验件示意图
Figure 1. Model of the experimental part


实验主要通过电子万能实验机进行，通过与试件相一致的夹具，对试件进行固定。而后采取引伸计测量试件的标距部分（70 mm）的应变变化。实验的加载速率主要通过电子万能实验机进行控制，实验每0.5s记录一次数据，主要包括加载的时间、加载的速率、夹具下端的负载拉力和位移。
	通过对所测数据进行工程应力应变向真实应力应变的转化可以得到6种不同速率下的HTPB推进剂材料力学性能曲线，如图2所示。

	

	图 2 6种拉伸速率下推进剂真实应力应变曲线

	Figure 2 True stress -strain of propellant at six different rates


1.1.2实验组别设计
实验测试速率共有10 mm/min，100 mm/min，500 mm/min，2000 mm/min，3000 mm/min，4000 mm/min六种不同的数据。由于2000 mm/min的数据需要用来对模型的准确性进行验证，所以从校核参数的数据中提出，以剩下的5组速率校核模型。根据5组速率共有120种不同的组合方式，但是根据速率分布的规律，采用速率从高到低依次递减选择了以下的8个组别。
表 1 拉伸速率组别设置
Tab. 1 Tensile rates group settings
	编号
	速率（mm/min）

	1
	4000,3000,500,100,10

	2
	4000,3000,500,100

	3
	4000,3000,500

	4
	4000,3000

	5
	4000,10

	6
	3000,10

	7
	4000,500,10

	8
	3000,500,10


（1）其中第1-4组的设置是为了探究减少低速率组别，对本构模型精度的影响；
（2）第5组的设置是为了探究由最高和最低速率构建出的本构模型能否达到所需求的精度，为了验证猜测低速率对于反应推进剂缓慢变化过程（蠕变或松弛）有较强的作用，不能轻易将其舍去。故设置了最高速率与最低速率组合（第5组）和次高速率与最低速率组合（第6组）来验证此种猜想，而舍弃了中间速率100 mm/min，500 mm/min，2000 mm/min；
（3）第6组的设置是为了与第5组形成对照实验，验证3000 mm/min与4000 mm/min速率所构建本构模型的差异。此中低速率不取100 mm/min而取10 mm/min一方面是因为相比100 mm/min单轴拉伸实验10 mm/min实验更加容易实现，方便以后实验的开展；另一方面本文认为推进剂在长期贮藏时蠕变与松弛是很典型的变形方式，而蠕变与松弛的速率更为接近10 mm/min，所以低速率组别选取10 mm/min更符合研究目的；
（4）第7组、第8组的设置与第5组、第6组形成对照组别，验证在高、低速率中加入中间速率是否有利于模型的精度。
1.2 基于并行流变框架非线性本构模型
[bookmark: _Hlk111212564]并行流变框架模型是广义Maxwell模型的变形，如图3所示。不同于广义Maxwell模型的是并行流变框架中的弹性元件与粘性元件是非线性的。弹性元件（图4中A,B中的非线性弹簧）作为主承载元件，粘性元件（图4中B中的非线性粘壶）通过捕捉材料的粘性流动但不承载。两者结合实现对材料的非线性力学行为准确地描述。具体方式如图4所示。
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	图 3 广义Maxwell模型Figure 3 Generalized Maxwell model

	图 4 并行流变框架本构模型
Figure 4 parallel rheological frameworks


[bookmark: _Hlk111212773]1.2.1超弹性模型
超弹性模型的本构关系一般使用应变能密度函数对变形不变量求导表述。本文中超弹性元件（图4 A,B网络中的非线性弹性元件）选用Yeoh模型，其应变能密度函数为

	 	(1)




，，及是材料的相关参数，需要通过实验测定。

	 	(2)



其中，是变形梯度，是右Cauchy–Green变形张量，可以表示为。

	 	(3)

是材料变形主方向的变形量。

将（2）式和（3）式带入（1）式中，并使（1）式对求导可以得出应力的表达式为

 	(4)

其中是左Cauchy–Green变形张量的应变偏量矩阵。下面考虑特殊的一种形式：单轴拉伸。假设推进剂为近似不可压缩材料，单轴拉伸的变形梯度矩阵可以写为

 	(5)
[bookmark: _Hlk111212811]1.2.2粘弹性本构模型
本文中粘性元件(图4 B网络中的非线性粘性元件)使用Boyce流动法则，其粘性流动遵循下述表达式

	 	(6)
其中

 	(7)

是B网络的有效应力测度，表示为

	 	(8)






、、和都是材料相关的参数，也是后文中待校准的参数，主要有3个粘性参数：其中C物理意义为材料变形快慢，主要对本构模型中变形梯度进行修正；是粘性流动的驱动应力，即超过这个应力，材料出现粘性流动；m主要反应材料流动速度的快慢；因为是一个很小的参数，只是为了防止表达式出现数值奇异，所以一般。
粘性变形率可以表达为

	 	(9)


联立（6）～（9）式可以获得粘性变形，从而可以获得弹性变形。则并行流变框架的本构模型可以表达为

	 	(10)

 	(11)

 	(12)

其中是B网络的应力与A网络的应力的刚度系数之比。非线性弹簧使用超弹性本构模型，非线性粘壶采用粘弹性本构模型。如上文所述非线性粘壶不承载，故而产生应力的只有A,B中的非线性弹簧，其表达式如（11）-（12）所示，而并行流变框架的总应力表达式如（10）所示，简单来说即对并行流变框架中A，B两网络中的承载部分进行叠加，但是采用的都是非线性的模型更添加了非线性的流动模型使其更能精确的捕捉材料的非线性力学性能变化。
2.数值计算与分析
为了提高计算的效率并且达到所要求的精度，基于上述并行流变框架理论和不同速率下的实验对推进剂的本构模型进行拟合，通过分析得到相关的结论。
2.1参数的确定
描述一个2节点并行流变框架非线性本构模型需要7个参数，如表2所示：
Table 2 Parameters of parallel rheological framework 
表 2 并行流变框架参数
	所属类型
	参数

	超弹性
	




	粘弹性
	


[bookmark: _Hlk111195708]

	网格相对刚度
	



上述参数的初值可以根据文献[15]中获得，如表3所示。
Table 3 Initial parameter values for optimization
表 3 优化参数初值
	参数
	

	

	

	

	初值
	0.1
	-0.01
	0.001
	

	参数
	

	

	

	


	初值
	-0.5
	5
	8
	5


校核的具体流程如图5所示
[image: ]
图 5 本构模型构建流程
Figure 5 Flowchart for the construction of constitutive model
拟合参数的评判标准为实验曲线上的点与数值计算出的值方差之和达到最小，如下式（13）所示

	 	(13)
其中N为每种速率试验中的取点个数，n为所取得速率组别个数。
至此，不同种拉伸速率组合构建出的本构模型可以用以上的7个参数表示出来。
2.2不同速率的计算结果
针对上文1.1.2节中的不同的8组速率实验，运用粒子种群算法对本构模型进行优化和参数的获取。粒子种群算法不容易陷入局部解，善于找寻整体最优解。经过计算，每组速率校核出的参数如下表4所示。

	表 4 不同速率组别构建本构模型参数
Tab.4 Parameters of different rates of the constitutive model

	组别
	C10
	C20
	C30
	C
	Tau
	M
	S

	1
	0.1
	0.037
	-0.749
	-1
	0.477
	3.902
	13.125

	2
	0.131
	-0.026
	-0.671
	-1
	0.57
	3.91
	10.383

	3
	0.1
	0.084
	-0.983
	-1
	0.516
	3.594
	13.555

	4
	0.1
	0.029
	-0.913
	-1
	0.547
	3.125
	15.531

	5
	0.1
	-0.01
	-0.536
	-1
	0.547
	3.719
	13.129

	6
	0.1
	0.011
	-0.645
	-1
	0.516
	3.781
	13.219

	7
	0.1
	0.045
	-0.714
	-1
	0.562
	3.773
	12.35

	8
	0.1
	0.045
	-0.683
	-1
	0.656
	3.641
	11.922



通过编写程序进行一维计算，而三维通过有限元商业软件建模设置与一维对应的材料属性进行计算，具体过程可见前期研究成果文献[15]，计算结果如图6所示。
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	（a）第一组不同速率组合计算结果
（a）Calculated results for the first set of different rate combinations
	（b）第二组不同速率组合计算结果
（b）Calculated results for the second set of different rate combinations

	
	

	（c）第三组不同速率组合计算结果
（c）Calculated results for the third set of different rate combinations
	（d）第四组不同速率组合计算结果
（d）Calculated results for the fourth set of different rate combinations

	
	

	（e）第五组不同速率组合计算结果
（e）Calculated results for the fifth set of different rate combinations
	（f）第六组不同速率组合计算结果
（f）Calculated results of the sixth set of different rate combinations

	
	

	（g）第七组不同速率组合计算结果
（g）Calculated results for the seventh group of different rate combinations
	（h）第八组不同速率组合计算结果
（h）Calculated results for the eighth group of different rate combinations

	图 6 不同速率组合本构模型计算结果
Figure 6 Calculated results of different rates combinations of constitutive models



从上图6可见，基于并行流变框架的非线性本构模型对于HTPB推进剂材料非线性力学性能有很好的预示能力，具体的误差将在2.3节中进行详细地讨论。但是由图6中可见，非线性本构模型对低速率下的预示能力并没有其对高速率拉伸推进剂力学性能预示能力强。分析原因可能是当推进剂材料在低速率拉伸时，其内部的承载较均匀，应力波速率远大于拉伸速率，所以推进剂的曲线变化不大，基本呈现出线性加载的现象（如图中10 mm/min在10%的应变前）。而非线性本构模型是基于宏观力学提出的本构模型，为了求得最优解，只能以大部分速率曲线的形态确定本构模型，故会出现低速率实验曲线出现偏差的情况。
2.3误差分析
取不同组速率模型一维理论计算数据与实验数据方差之和为评判模型精度的标准,即上文式（13）。
下表5为不同组速率模型方差之和
	表 5 不同速率组别构建模型方差之和
Tab.5 Sum of variance of constitutive model for different rate groups

	
	1
	2
	3
	4
	5
	6
	7
	8

	误差
	5.6785
	5.2749
	6.9333
	13.2500
	5.8217
	5.7640
	6.3525
	7.0925



（1）低速率组别的对比影响分析
对比前四组实验结果，发现逐渐去掉低速率组别对实验误差的影响较大，如图7所示。原因是低速率组别反应了材料长期缓慢变化下的力学特性，大量的研究表明应变率变化对推进剂材料力学性能的影响较大[16]。低速率下的推进剂材料破坏主要以推进剂内部界面“脱湿”为主，“脱湿”现象导致推进剂颗粒从基体中析出，反映至宏观力学中即材料的刚度下降，所以低速拉伸主要影响力学性能曲线的线性段部分，使得推进剂屈服强度偏小，初始模量偏小。而本构方程超弹性部分C10参数对于材料的初始模量较为敏感，所以低速率对于本构方程的影响不可忽略。

图 7 前四组速率组合本构模型误差结果
Figure 7 Error results for the first four sets of rate combination constitutive model

（2）高速率组别对比影响分析
对比第5组与第6组实验的误差值，3000 mm/min的拉伸速率与4000 mm/min的拉伸速率对模型的精度影响只有1%左右，故后续的实验中可以将拉伸速率截断到3000 mm/min，此时的实验数据已可以建立精度较好的本构模型。由图2中可见，3000 mm/min与4000 mm/min速率力学性能曲线已经较为接近，线性段（应变小于0.1）内两者基本重合。因为高速拉伸的情况下，推进剂材料以基体的撕裂和颗粒的脆断为主要损伤形式，当速度达到一定时推进剂材料的失效形式已相对确定，其力学性能也会较为相似。
（3）中间速率组别对比影响分析
[bookmark: _Hlk111212193]如图8所示，对比第5组、第6组、第7组与第8组实验的误差值，可以得出添加500 mm/min拉伸速率对模型的精度会有较大的影响。从图6 (e)-(h) 四图对比中可见，第7，8组计算曲线比第5，6组计算曲线和实验数据要低，意味着当添加500 mm/min拉伸速率组别时，所得本构模型的一维计算值与三维计算值会出现偏低的情况，也即500 mm/min速率的添加使得本构模型出现偏低速的力学性能，导致所得本构模型的精度下降，也从侧面反应出在校核本构模型时速率组别的选择和组合方式十分重要。

图 8 后四组速率组合本构模型误差结果
Figure 8 Error results for the last four sets of rate combination constitutive model

（4）速率组别波动对于误差的影响

图 9 速率组合波动对本构模型误差影响结果
Figure 9 Results of the effect of rate combination fluctuations on the error of the constitutive model
为了验证高低速率组合可以较好地构建模型，并且分析当所选速率在最优速率周围波动时对模型精度的影响。在以上速率组别的基础上增加两组速率分别为：3000 mm/min和100 mm/min,4000 mm/min和100 mm/min。增设两组对照组意在与上文中最优组合3000 mm/min和10 mm/min,4000 mm/min和10 mm/min进行对比。将3000 mm/min和100 mm/min组别设为第9组，同理4000 mm/min和100 mm/min为第10组，图9为四组误差对比图。由图9中可见，当把3000 mm/min和10 mm/min组别作为标准(即图中组别6)，其他三组误差百分比如下表6所示。
表 6速率组合波动对本构模型误差
Tab. 6 The effect of rate combination fluctuations on the error of the constitutive model
	组别
	5
	6
	9
	10

	误差
	1%
	0%
	-5.5%
	24.7%


从表中可以看出当速率组别出现波动时，对于模型的精度有较大的影响。当速率组别在高速率周围波动时，模型的精度相较于速率在低速率周围波动要更高；当高低速率组别同时偏离最佳速率组别时，模型的精度会出现较大的下降；从第9组校核结果来看，用100 mm/min的拉伸速率数据代替10 mm/min数据可以提高模型的精度，从一种程度上说明实验速率的选择不是绝对，但是高低速率组合的方式已能满足模型的校核需求。
3.结论
本文通过对固体火箭推进剂不同应变率组别的对比分析，设置8组实验进行对照，并根据并行流变框架法建立推进剂材料的本构模型，以理论模型与实验数据之间的方差之和为模型精度的评判标准，梳理了各种速率组合的精度情况，得出以下结论：
(1)低速率组别如10 mm/min对于推进剂本构模型的影响不可忽略，建模时必须考虑推进剂在低速拉伸下出现的“脱湿”损伤；
(2)高速率组别经过实验现象和建模误差对比分析，发现实验速率在3000 mm/min时即可实现对本构模型的较精确的校准，无需进行更高速率的实验；
(3)高低速率组合可以实现对本构模型的精确校核，为推进剂材料实验给出了简化建议，提高了实验的效率，为快速预测材料的力学性能给出了一种方法。
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