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Résumé :

Le soufflage des bouteilles en polyéthyléne téedpiat (PET) génére des modifications importantes de
propriétés mécaniques du matériau. Ce procédé de mrisforme est réalisé alors que le matériau se
trouve a des températures légerement supérieurelm dempérature de transition vitreuse. Les
modifications de propriétés en cours d’étirage dantonséquence de modifications de la microstmectu
(cristallisation induite). Sur la base d’essaistdaction uniaxiale et biaxiale réalisés sur des @prettes

en PET a des températures proches de Tg, on idereifi supposant un état de déformation uniforme
pendant les essais de traction uniaxiale, un modiélenélastique de type Maxwell, dont le comportémen
élastique est du type hyper-élastique et le corepmeht visqueux est non linéaire et couplé a une
variable qui permet de représenter 'effet de dssement lié a la cristallisation induite. L'ideintétion

est adaptée d’'une méthode originale déja présgraé€hevalier et al. (2007).

Abstract :

The stretch-blow moulding of poly(ethylene tereplatied bottles process generates important
modifications of the mechanical properties of tregerial. Considering the temperature usually used fo
the process (T > Tg) the material shows a straindeaing effect linked to the microstructure evolutio
(induced crystallization). Based on the resultsunfaxial and biaxial tensile tests managed on PET
specimens at temperatures slightly higher than algjsco-elastic Maxwell model has been identified.
Strain and stress uniformity in the specimen isuassd. The elastic part of the behavior law is hyper-
elastic and the viscous part is non linear cougled@n internal variable which represents the haraeni
effect due to the induced crystallization. The fiieation procedure is adapted from an original timed
already proposed by Chevalier et al. (2007).

Mots-clefs :
Viscoélasticité, polyéthyléne téréphtalate, modéiis.
1 Introduction

Dans un précédent article, Cheval@ral. (2007) ont, sur la base d'essais de traction
uniaxiale (Fig. 1) et biaxiale sur du PET a unegérature supérieure a Tg, identifié un modéle
viscoplastique non linéaire simple, qui permet rdeldire macroscopiquement le durcissement
du PET d0 aux modifications de la microstructureristallisation et orientation
macromoléculaire (Vignet al (1999), Mahendrasingaet al (2000), Gorlieret al. (2001)).

Ici, nous proposons une modélisation plus fine a@mmortement du PET en prenant en compte
le caractere élastique du matériau. Le modele JEptlviscoélastique de type Maxwell, ou les
caractéristiques élastiques et visqueuses vari@t Bétat du matériau. Il a été identifié en
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supposant une uniformité des déformations et dasraiotes dans I'éprouvette. Les résultats
phénoménologiques trouvés seront comparés a umecigomicromécanique.
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Fig. 1 Résultats des essais de traction uniaxideyalieret al. (2007)
2  Modélisation du comportement viscoélastique du PE

Pour la suite de la modélisation nous utilisons maadéele de Maxwell en grande
transformation. Bien que la dérivée d’Oldroyd smitiramment utilisée dans la description du
comportement des polymeres, elle ne permet pastderal celui du PET dans le cas de la
traction uniaxiale dans la plage des vitesses pawnes. Nous utilisons plutbt la dérivée de
Jaumann, qui rend mieux compte des phénoménes vébsgnotamment de I'effet
rhéofluidifiant en cisaillement). Le modéle utilieét donc le suivant :

ié_z-}-iZ:D

2G ot 2

Y=oc+pl Q)
O _& ra-or

ot dt

Ou g, D, Q, sont respectivement les tenseurs des contragge€auchy, des taux de
déformation et des taux de rotation. En obsenestésultats de la Fig. 1 on remarque que la
vitesse a peu ou pas d'influence sur les essdiséga 80°C, alors que pour les températures
plus élevées le comportement est fortement dépenidala vitesse de traction. L'identification
du modele viscoélastique non linéaire se fait amxdgapes. Premiérement nous identifions la
partie élastigue du modeéle en exploitant les rasudtxpérimentaux trouvés a 80°C, puis nous
utilisons les résultats des températures supéaeu8®°C pour identifier la partie visqueuse.

2.1 lIdentification de la partie élastique

Pour l'identification de la partie élastique, naigpposons que la viscosité du PET tend
vers l'infini lorsque la température du matériauagproche de 80°C. Le modéle viscoélastique
(Eq.1) devient le modéle élastique suivant :

O _ 6D @)
3t

Dans le cas de la traction uniaxiale le tenseurtdes de rotation est nul et le systéeme
précédent se raméne a I'équation suivante :

2
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do :SGE soit G= 1o (3)
dt dt 3¢k
Ou o est la contrainte de traction de Cauchy est la déformation logarithmique. Afin de

déterminer G nous postulons la formeaden fonction de.
3 2
o=A(e-1) +B(é-) + d &- ) 4)
Avec A=2,7074, B=-55511, et C=6,7916, afiea doller au mieux aux résultats
expérimentaux.

0r

L L . L . L
1} 0.2 0.4 06 na 1 i
Déformation logarithrmigue

Fig. 2 Module de cisaillement G et contrainten fonction de la déformation logarithmique

Nous supposons maintenant que la partie élastigusoohportement du PET dépend peu
de la température, c’est-a-dire que la rigidité dieaines macromoléculaires varie peu sur la
plage des températures retenues (de 80°C a 105°C).

2.1 Identification de la partie visqueuse

Pour lidentification de la partie visqueuse, nquenons une forme de viscositg) (
identique a celle décrite dans Chevak¢ral (2007). Les parametres sont identifiés sur les
essais réalisés a 100°C.

rl:I<;ym—1
3 2
K:Koe(ag et € ) o
' 1 5)
y=(2D:D)2
a;=aT+f
Ou & est un coefficient lié a la température, il vaup@ur T =100°C. Dans le cas
viscoélastique les parametres optimaux sont m &, &&= 0,33 MPa, a = 5,0444, b = -10,8265,
c =7,8542p = -0,2303 efd = 23,0259.
La Fig. 3 montre les résultats obtenus avec le teopgeécédemment identifié pour la
simulation des essais de traction uniaxiale dansatire de I'hypothése des déformations et

contraintes uniformes. On remarque que le modé&lé cempte de l'influence de la vitesse de
sollicitation et de la température.
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Fig. 3 Simulation du comportement du PET en tractiniaxiale

3 Homogénéisation micromécanique
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Fig. 4 Représentation de la morphologie du PET,Ida)elle cristalline, (b) multicouche
biphasé, (c) inclusion sphéroidale

A I'échelle macroscopique le PET est un matériamdgene. Mais étant un polymere
semi-cristallin on peut le considérer, du point \dee microscopique, comme un mélange
hétérogene de plusieurs phases : une phase anstetlune phase amorphe. L’homogénéisation
des propriétés effectives du PET permet de justifie allures exponentielles du module de
cisaillement et de la viscosité que nous avonsqe@gs. En effet, méme si nous restons dans le
cadre de I'homogénéisation linéaire des propriétastiques ou visqueuses du PET, cela nous
renseigne sur I'évolution de ces propriétés entfonau taux de cristallinité et de la forme des
cristaux. Avant de procéder a 'homogénéisatiomsmbevons définir la disposition spatiale des
deux phases l'une par rapport a l'autre. Il exiiféérents types de représentation que I'on
retrouve Fig. 4 (Kulkarnét al (1998)). Nous avons choisi de représenter le gdili-cristallin
comme un composite matrice — inclusion (sphéro)dalé la matrice est constituée de phase
amorphe et les inclusions représentent soit legllamcristallines (Fig. 4.a), soit un composite
multicouche biphasé (phases cristalline et amorpigg, 4.b). Dans cette étude, nous avons
utilisé deux techniques d’homogénéisation : le nedauto-cohérent (AC) et le schéma
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différentiel (SD) (Borneet al (2001) et Nemat-Nasset al (1999)). Dans le cas ou l'inclusion
est un composite multicouche biphasé, il faut pdecé& une étape préliminaire de calcul du
comportement effectif du multicouche. Dans les dethodes AC et SD, le facteur de forme
(a est le rapport de la longueur de I'axe principal I longueur des axes secondaires) des
inclusions intervient comme parametre. Dans ledegslamelles la croissance se fait suivant les
axes perpendiculaires a I'axe des chaimesiécroit). Pour le composite, on suppose que la
croissance se fait dans les trois directi@nggt inconnu).

3.1 Homogénéisation des propriétés élastiques

Les propriétés élastiques des cristaux de PET dammiées dans Rutledge (1997), pour la
phase amorphe, nous utilisons les propriétés lmitidrouvées dans le modeéle identifié
précédemment (G = 2,25 MPa). La Fig. 5 montre lontgnce du facteur de forme dans
I'estimation du module d’Young pour du PET semstalilin. Et nous trouvons aussi une
croissance exponentielle des propriétés élastigaegui est en corrélation avec les résultats
obtenues dans la premiére partie.
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10" 03 10" 03
02 02

3
facteur de forme 0t 0 fraction eristaline facteur de forme 10 fraction cristaline

AL lamelle AC multicouche

module d'Voung

04
10" 03 10" . 03
02 02

01 01
3
facteur de forme w0t 0 fraction eristaline fateur de forme LA fraction cristaline

Fig. 5 Module d'Young du PET (GPa) donné par homéggation

3.2 Homogénéisation des propriétés visqueuses

De la méme facon qu'au chapitre précédent, nousnsavappliqué les schémas
d’homogénéisation dans le cadre de la viscositaire. On suppose que les cristaux de PET
ont une viscosité trés élevée par rapport au PEdr@m. Les résultats donnés Fig. 6 sont
normalisés, il montre aussi le caractere durcissaré cristallisation.
4  Conclusions

Nous avons identifié un modele viscoélastique sintd type Maxwell, qui est capable de

représenter de maniere stable le durcissement duliEBux modifications de microstructure.
Nous avons établi des liens entre les propriétésamgues macroscopiques et I'évolution de la

5



18™Congrés Francais de Mécanique Grenoble, 27-31 ao(t 2007

microstructure. Les résultats obtenus restent iddi et la relation entre les paramétres micros
(orientation et cristallinité) et la déformationudplentee reste a étudier. Il est nécessaire
d’exploiter les essais qui nous indigquent I'état ldemicrostructure en fonction de I'état
mécanique du matériau.

S0 lamelle

AC lamelle

10’

)
facteur de forme 1050 raction cristaline

Fig. 6 Viscosité normalisée du PET donnée par h@&méigation
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