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Résume :

Alors que la réglementation européenne impose [’incorporation d’au moins 30 % de PET recyclé
(RPET) dans les bouteilles plastiques d’ici 2030, le soufflage de ce matériau est plus complexe que son
équivalent vierge : gamme de formage plus restreinte, difficulté a obtenir une distribution d’épaisseurs
homogeéne, nécessité de souffler plus chaud mais sans cristalliser thermiquement. Dans [’étude
présentée ici, la caractérisation mécanique du RPET en grandes déformations constitue une premiere
étape vers la compréhension de son comportement en soufflage pour un ajustement plus efficace des
paramétres de mise en forme sur ligne de production.

Abstract:

While the European regulation imposes the incorporation of at least 30% of recycled PET (RPET) in
plastic bottles by 2030, blowing this material is more complex than its virgin equivalent: more restricted
forming range, difficulty in obtaining a homogeneous thickness distribution, need to blow hotter but
without thermal crystallization. In the study presented here, the mechanical characterization of RPET
in large deformations is a first step towards understanding its blowing behavior for a more efficient
adjustment of the forming parameters on the production line.

Mots clefs : PET recyclé, analyse thermomécanique, cinématique de
soufflage, corrélation d’images

General


mailto:nathan.sylvestre@mines-paristech.fr
mailto:christelle.combeaud@mines-paristech.fr
mailto:jean-luc.bouvard@mines-paristech.fr
mailto:jean-luc.bouvard@mines-paristech.fr
mailto:Mikael.Derrien@sidel.com
mailto:Xavier.Monnier@sidel.co

25%M Congrés Francais de Mécanique Nantes, 29 aodt au 2 septembre 2022

1 Introduction

Le poly(éthylene téréphtalate) (PET) est un polyester thermoplastique semi-cristallin synthétisé par
polycondensation du diméthyltéréphtalate ou de 1’acide téréphtalique avec I’éthyléne glycol,
aujourd’hui largement produit sous formes de fibres textiles, de films et de corps creux (flaconnage,
bouteilles). Le succes du PET dans les bouteilles s’explique par sa transparence, ses propriétés barriéres
et ses propriétés mécaniques, directement liées a la microstructure bi-orientée induite par 1’élongation
du PET. Le développement de la microstructure du PET lors du soufflage-étirage, largement décrit dans
la littérature, consiste en I’alignement des chaines amorphes en conformation trans dans la direction
d’étirage, formant ainsi des zones pré-ordonnées (mésophases) dans lesquelles des interactions fortes de
type n-m et liaisons H entrainent un durcissement structural de la matiére suivi d’une cristallisation
induite, ces deux derniers phénoménes étant a 1’origine de la régularité d’épaisseur et des propriétés
mécaniques et barriéres de la bouteille [1]-[6].

Le taux naturel d’étirage (TNE), auquel se produit le durcissement structural du PET, doit étre atteint
juste avant I’entrée en contact de la bouteille avec les parois du moule refroidies afin d’obtenir les
propriétés mécaniques et barriéres suffisantes tout en évitant un endommagement dil a un sur-étirage.
Le taux de bi-orientation final est déterminé par les géométries de la préforme et du moule de la bouteille,
tandis que le TNE dépend de I’architecture et de la longueur des chaines et de 1’écart du polymeére a la
relaxation principale a, cet écart étant piloté par le couple {Température ; Vitesse de déformation}.

Ainsi, comme le montrent Deloye, Haudin et Billon [7], [8], les variations d’architecture et de longueurs
de chaines entre les résines PET présentes sur le marché entrainent des différences de gammes de
formage et de comportements au soufflage qui nécessitent d’ajuster les paramétres de soufflage a la
résine mise en forme.

Or, I’absence de tri entre les différents grades de PET clair en centre de tri et chez les régénérateurs [9],
[10] génére des flux de PET recyclés (RPET) hétérogenes et variables en termes de formulation,
d’architecture et de longueur de chaine. En raison de 1’influence de ces parametres sur les conditions
nominales de soufflage, les industriels rencontrent des difficultés pour anticiper et s’adapter a la
soufflabilité des résines recyclées [8]. La variabilité des RPET est donc un frein a leur incorporation
dans les bouteilles plastiques, malgré 1’obligation 1égale d’incorporer au moins 25 % de RPET dans les
bouteilles d’ici 2025 et au moins 30 % d’ici 2030 [11], [12].

Face a la complexité du soufflage des RPET (notamment des gammes de formage plus restreintes, une
difficulté a obtenir une distribution d’épaisseurs homogene et la nécessité de souffler le RPET plus
chaud que le VPET tout en évitant la cristallisation thermique), une meilleure compréhension, voire une
prédiction de la variabilité du comportement du RPET en soufflage apparait nécessaire pour pouvoir in
fine ajuster les parametres de mise en forme aux variations de soufflabilité de la résine recyclée. Dans
ce cadre, I’objectif de ce travail de thése est d’identifier des indicateurs matiére d’ordre 1 permettant de
mesurer et de prédire la variabilité de comportement en soufflage-étirage d’un RPET qui aura subi un
certain nombre de recyclages mécaniques.

Dans le cadre de cet article, nous décrirons dans un premier temps le matériau et les méthodes
expérimentales utilisées, puis nous présenterons les résultats expérimentaux dont 1’exploitation nous
permettra de remonter & des parametres matiére liés a la soufflabilité du RPET, & savoir : le taux de
cristallinité initial, la gamme de formage mesurée en DMA, le comportement en grandes déformations
et le comportement en soufflage-étirage libre. Enfin, les conclusions et les perspectives amenées par nos
premiers résultats seront présentées.
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2 Matériaux et méthodes

2.1 Matériaux

Le PET recyclé choisi pour cette étude est le GR475 d’Indorama Ventures, avec une Viscosité
intrinséque de 0.8 dL/g. Les éprouvettes de traction et les éprouvettes DMA ont été usinées dans des
plaques de 1 mm d’épaisseur obtenues par surfacage a coeur de plaques de 3 mm d’épaisseur, mises en
forme par injection. Les essais de soufflage-étirage libre ont été réalisés sur des préformes amorphes en
RPET obtenues par injection.

2.2  Mesure du taux de cristallinité

Le caractere amorphe ou faiblement cristallin de notre RPET a été évalué par calorimétrie DSC et par
diffraction des rayons X aux grands angles (WAXS) en chambre plane de Debye-Scherrer.

Les analyses calorimétriques (Differential Scanning Calorimetry, DSC) ont été réalisées avec une DSC
Perkin Elmer 8000 sur des échantillons de RPET d’environ 3.5 mg prélevés dans les plaques surfacées
a cceur. La matiére a été soumise a un chauffage & 10 °C/min de 30 2 280 °C. La température de transition
vitreuse T4 est déterminée par la méthode des tangentes au niveau du saut de capacité calorifique en
montée. Le taux de cristallinité . est calculé en montée selon I’équation (1) :

_ AHf—AHCf
Xcmontée = AHgo (1)

avec AHy et AH.f les enthalpies de fusion et de cristallisations froide (J/g), et AHg, 1’enthalpie de fusion
théorique d’un PET 100 % cristallin (AHg, = 140 J/g) [13].

Les plaques de RPET surfacées a cceur ont également été analysées par diffraction des rayons X (DRX)
en chambre plane de Debye-Scherrer, avec un faisceau incident monochromatique émis par une
anticathode de cuivre et filtré par un écran de nickel, de longueur d’onde Ax, = 1.54 A, avec un voltage
de 40 kV, une intensité de 30 mA, un temps d’exposition de 20 minutes et une distance film-échantillon
de 7 cm.

2.3  Analyses DMA

La gamme de formage T,-Tc du RPET a été déterminée par analyse dynamique mécanique (DMA) sur
une DMA de Mettler Toledo en mode traction sinusoidale avec une pré-tension de 1 N, a une fréquence
de 1 Hz, dans le domaine visco-élastique linéaire (déformation dynamique de 0.04 %). Un balayage
entre 20 et 200 °C a été appliqué avec une rampe de 2 °C/min. La largeur et I’épaisseur des éprouvettes
étaient d’environ 3 mm et 1 mm respectivement. La trace DMA ainsi obtenue permet de définir un
« plateau caoutchoutique » borné par les températures T, et Te.

Le comportement visco-€élastique linéaire du RPET a également été mesuré en fonction de la fréquence
d’oscillation de 0.2 a 15 Hz, pour des isothermes comprises entre 75 et 105 °C avec un pas de 5 °C, en
mode de traction. En nous basant sur le principe de 1’équivalence temps-température développé par
Williams, Landel et Ferry [14], qui définit une relation simple entre la fréquence de relaxation
mécanique d’un polymére & une température T et sa fréquence a une température de référence To,
appelée fréquence équivalente, nous avons translaté horizontalement et superposé nos différentes
courbes isothermes sur I’isotherme de référence, obtenant ainsi une courbe maitresse du module E’ en
fonction de la fréquence équivalente foq a une température de référence de 85 °C en petites déformations.

Cette démarche avait déja été mise en ceuvre et validée lors de précédentes études menées sur du PET
(par exemple [8], [15]-[17]) dans le cadre d’analyses DMA en fréquences. Ces mémes études ont étendu

General



25%M Congrés Francais de Mécanique Nantes, 29 aodt au 2 septembre 2022

et validé cette équivalence temps-température en grandes déformations, en faisant I’hypothése que la
fréquence équivalente mesurée en DMA (f.q = ar g, X f) pouvait étre assimilée a une vitesse de
deformation équivalente £,,. Pour cette raison, la grandeur indiquée sur I’abscisse de notre courbe
maitresse sera £,,.

2.4  Etirage uni-axial

En nous basant sur le principe de I’équivalence temps-température, nous avons étiré le RPET dans trois
états physiques différents correspondant a trois vitesses de déformation équivalentes prises sur le plateau
caoutchoutique de sa courbe maitresse : 102, 3x1072 et 10 s? afin de balayer la gamme de formage
rencontrée lors d’un soufflage industriel (entre 10 et 102 s%).

Les essais ont été menés sur une machine d’étirage développée au CEMEF (Figure 1), en réalisant un
suivi de la température de I’éprouvette avec un pyrométre, et une acquisition vidéo de 1’étirage a
10 img/s. Les éprouvettes présentent un mouchetis noir sur fond blanc permettant la mesure du champ
de déformation par corrélation d’images sur le logiciel VIC2D fourni par Correlated Solution.

%

Figure 1. Prototype d'étirage de films. Photo de gauche : vue d'ensemble du prototype avant mise en
place de I'éprouvette. Photo de droite : éprouvette positionnée dans le four entre les mors.

Les conditions d’étirage visées sont présentées dans le Tableau 1. Pour essayer d’atteindre une vitesse

de déformation ¢ = aﬁ constante, nous appliquons un chargement avec une vitesse de déplacement
T/To

exponentielle des bras.

Vitesse de déformation Couple T (°C)/ | &4 (s?) réellement obtenue (moyenne sur
équivalente &4 (s%) £(sY trois essais avant le durcissement structural)
£oq1 =0.015" 95/0.26 (35+1.2) x 102
Eoqz =0.003 5 100/0.25 (55+0.9) x 10°
£oq3 =0.001 s 100/ 0.082 (1.9 £0.6) x 10°

Tableau 1. Conditions de mono-étirage des éprouvettes en RPET
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Selon les essais, les parametres VIC2D utilisés sont : un subset entre 17 et 23 pixels, un pas (step) d’un
ou deux pixels, et une taille de filtre de 9 points. La déformation moyenne est extraite dans le carré
d’analyse blanc placé au centre de I’éprouvette, visible sur la Figure 2.

g, Hencky -1 0 1

g, Hencky -0.01 0.655 1.32

Figure 2. Champs de déformation vraie exx obtenus lors d’un essai d étirage uni-axial a 95°C et 0.25 §°
L a instant initial et en cours de déformation

La température réelle et la vitesse de déformation longitudinale €, locale calculée avec VIC2D nous
ont permis de remonter a la vitesse de déformation équivalente réelle au moyen de la loi WLF et de
I’équivalence temps-température. Cette vitesse équivalente évolue au cours de 1’essai mais reste

relativement stable avant le durcissement structural. La valeur moyenne de &4 avant le durcissement

structural, moyennée sur trois essais, est indiquée dans le Tableau 1 afin de positionner nos essais sur la
courbe maitresse du RPET (Figure 8 et Figure 10).

De plus, les données de force et de déformation locale nous ont permis de remonter aux courbes
contrainte vraie — déformation de Hencky calculées selon 1’hypothése d’isotropie transverse. Ces
courbes présentent une augmentation abrupte de la pente au durcissement structural. Pour chaque
condition d’essai, le taux naturel d’étirage (TNE), i.¢. le taux d’étirage auquel se produit le durcissement,
a été déterminé au croisement des tangentes avant et aprés le changement de pente. L’évolution du TNE
en fonction de la vitesse de déformation équivalente £,, a une température de référence de 85 °C a ainsi
été déterminée grace a nos trois conditions d’étirage.

Enfin, une comparaison 2D/3D a été réalisée sur deux essais d’étirage enregistrés avec trois caméras.
Les écarts relatifs entre les courbes contrainte vraie — déformation vraie 2D et 3D avant le TNE sur nos
deux essais comparatifs valent respectivement 3.1 % et 6.0 %. Ces écarts peuvent paraitre importants,
mais en réalité une comparaison visuelle des courbes montre une bonne superposition (1’essai avec un
écart relatif de 6 % est présenté sur la Figure 3). Si I’on s’intéresse aux TNE, les écarts relatifs entre les
TNE calculés en 2D et en 3D sur nos deux essais comparatifs valent respectivement 2.5 % et 0.6 %.
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Figure 3. Comparaison des courbes contrainte vraie - déformation vraie obtenues avec VIC3D (trait
plein) et VIC2D (points)

2.5 Soufflage-étirage libre

Des essais de soufflage-étirage libre, c’est-a-dire sans moule, ont été menés sur un prototype développé
par Sidel, permettant le suivi de la pression dans la bulle et I’acquisition vidéo du soufflage-étirage a
500 img/s avec une caméra rapide Phantom Miro C110 (Figure 4). Les préformes en RPET présentent
un mouchetis blanc sur leur demi-circonférence, permettant la mesure du champ de déformation par

corrélation d’images sur le logiciel VIC2D fourni par Correlated Solution.
250 ms 350 ms

Oms

Figure 4. Images enregistrées par la caméra rapide & différents instants du soufflage-étirage libre

Les techniques de caractérisation présentées ci-dessus visent quatre objectifs :
1. Vérifier que le polyester étudié ici se trouve dans un état microstructural autorisant sa

déformation a des taux élevés. Seul un état amorphe ou faiblement cristallin permet un tel
comportement.

. Définir la gamme de formage (couple Température / Vitesse de déformation) pour laquelle le RPET
présente un comportement de type visco-hyperélastique (caoutchoutique). Ce comportement permet
en effet Iatteinte de grands niveaux de déformation sans endommagement de la matiére via des
changements conformationnels des macromolécules. Il est impératif de se placer dans cette gamme
de formage pour réussir a souffler une bouteille. En-dessous de cette gamme (& une plus faible
température ou pour une plus grande vitesse de déformation), le polymére a 1’état vitreux sera trop
rigide et trop fragile pour étre soufflé. Au-dela de cette gamme, le durcissement structural de la
matiére n’aura pas lieu. La microstructure finale sera alors instable et la bouteille présentera des

propriétés mécaniques insuffisantes.
6
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3. Mesurer I’influence du couple Température / Vitesse de déformation sur le comportement
caoutchoutique du RPET en grandes déformations et en particulier sur son taux d’étirage au
durcissement (Taux naturel d’étirage ou TNE) lors d’essais d’étirage a chaud.

4. Mesurer le comportement en soufflage-étirage libre du RPET (taux et vitesses de déformation).

Ces différents parametres matiére (le taux de cristallinité initial, la gamme de formage mesurée en DMA,
le comportement en grandes déformations et le comportement en soufflage-étirage libre) sont connus
pour étre liés a la soufflabilité du PET [1]-[6], et donc du RPET. Leur mesure (présentée dans cet article
sur le RPET GR474 d’Indorama Ventures) et leur suivi en fonction du nombre de recyclages mécaniques
(prévu dans de prochains travaux) nous permettra de mieux comprendre le comportement en soufflage
du RPET et surtout I’évolution de son comportement en fonction du nombre de recyclages.

3 Résultats

3.1 Caractere amorphe des plagues

Le thermogramme du RPET mesuré par DSC, moyenné sur deux échantillons prélevés sur une plaque
de RPET surfacée a cceur, est présenté sur la Figure 5. Le taux cristallinité moyen du RPET vaut
11.6 + 1.4 %. Nos plaques sont donc presque amorphes, comme le confirme le cliché DRX obtenu en
chambre plane de Debye-Scherrer en transmission (Figure 6), dont 1I’anneau diffus est caractéristique du
caractéere amorphe isotrope du RPET. Le thermogramme DSC permet également de déterminer la
gamme de formage Tgy-Tconset de notre RPET, comprise entre 76.1+0.5°C et 112.6 +4.3°C. La
température de cristallisation froide Tcmigpoint (prise au maximum de I’exotherme de cristallisation froide)
vaut quant a elle 130.3 £ 0.6 °C.

1,2

1,0

0,6

0.4

0,2

Flux normalisé (W/g)

0,0

-0,2 -

V47— 7 7 T T T T T
50 75 100 125 150 175 200 225 250 275
Température (°C)
Figure 5. Thermogramme DSC en premiére montée a 10 °C/min, moyenné sur deux échantillons
prélevés dans la méme zone (centre) d’une plaque de RPET surfacée a coeur
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Halo
amorphe

Figure 6. Cliché de Debye-Scherrer obtenu sur un échantillon mince (1 mm) issu d 'une plaque de RPET
surfacée & ceeur, exposé 20 min & une source de 1.54 4 ; 40 kV, 30 mA ; échantillon et film distants de
7cm

3.2 Gamme de formage

La gamme de formage [T, -Tconset] du RPET déterminée par analyses DMA en mode traction sinusoidale
a 1 Hz (Figure 7 courbes rouges) est comprise entre T, =84.7 £ 1 °C (prise au maximum du pic de
tan(d)) et Tc=116.0 £ 1 °C (mesurée au niveau de 1’augmentation abrupte du module E’ a [’état
caoutchoutique).

—F -1,6
1000 - — -Tan(g)
i -1,4
L1,2
3 100 - F10 3
c
_:év 08 S
w
L 0,6
10 1 ’
/ A JI—OA
f ¥ -— ~
/ - - - L J % _0.2
P ”
L Sl 0.0

50 60 70 80 90 100 110 120 130 140
Température (°C)

Figure 7. Module de stockage E' (trait plein) et tangente de I'angle de perte Tan(6) (trait pointillé) du
RPET mesurés par analyse DMA en mode traction sinusoidale & une fréquence de 1 Hz dans le domaine
visco-élastique (moyenne sur six essais).

3.3 Courbe maitresse et étirage uni-axial
La courbe maitresse en Figure 8 permet de définir la vitesse de déformation équivalente €4 et donc

1’état caoutchoutique dans lequel on souhaite solliciter notre matiére recyclée lors des essais d’étirage.

Les facteurs de glissement ar/rrer = % sont quant a eux détermines lors des scans en fréquence (Figure 9)
T

et permettent de définir les couples T (°C) / € (s) a appliquer en pratique pour atteindre la vitesse de
déformation équivalente souhaitée €.4. Nos essais DMA nous ont en effet permis de determiner les
C1%(T—Tp)

— avec dans notre cas
C2+(T—Tp)

coefficients viscoélastiques C1 et C2 de la loi WLF : log(aT/TO) =
To=85°C,C1=6.5etC2=35.9 °C.
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Figure 8. Courbe maitresse du module de stockage E' en mode traction a une température de référence
de 85 °C et une déformation d’environ 0.04 %. Moyenne sur cing scans en fréquence de 0.2 & 15 Hz,
entre 75 et 105 °C avec un pas de 5°C. Les vitesses de déformation équivalentes visées lors des essais

d’étirage sont indiquées en bleu.

3

-
I

log(ay)

1

75

85 90

Température (°C)

Figure 9. Facteur de glissement arro en fonction de la température. T.s = 85 °C. Moyenne des fits WLF
de cing scans en fréquence de 0.2 & 15 Hz, entre 75 et 105 °C avec un pas de 5 °C.

La Figure 10 A positionne nos essais d’étirage en termes de vitesses de déformation équivalentes sur la
courbe maitresse du RPET a 85 °C (il s’agit d’un zoom dans la zone caoutchoutique de la courbe
maitresse présentée sur la Figure 8). La Figure 10 B présente les courbes moyennées contrainte-

déformation pour trois conditions d’étirage.
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Figure 10. A : Localisation de nos essais détirage sur le plateau caoutchoutique de la courbe maitresse
du RPET d’aprés les vitesses de déformation équivalentes a 85 °C calculées & partir des analyses
VIC2D. B : Courbes contrainte vraie - déformation de Hencky longitudinale obtenues pour trois
conditions d'étirage. Chaque courbe est la moyenne de trois essais d'étirage.

Sur la Figure 10 B, on constate que le RPET présente une réponse visco-hyperélastique. En effet, les
modules élastiques initiaux (pentes sur la premiére partie des courbes contrainte-déformation) dépend
de la vitesse de déformation équivalente et donc de I’écart a la transition a. On observe également le
phénomeéne de durcissement structural (augmentation abrupte de la contrainte) di a 1’alignement des
chaines étirées en conformation trans a 1’origine d’interactions physiques fortes (interactions m-m et
liaisons H). Enfin, les différences des pentes contrainte-déformation aprés le durcissement structural
témoignent & nouveau de l’influence de la vitesse de déformation équivalente sur la réponse du
polymeére : plus ce dernier est étiré rapidement (ou a faible température) plus son durcissement structural
est important et précoce.

La Figure 11 compare les taux naturels d’étirage (TNE) en fonction de la vitesse de déformation £qq

(TNE en échelle linéaire, £.4 en échelle logarithmique). La déformation vraie de Hencky & = ln(Li) et
0

L. L . . 5 A
le taux d’étirage A = = exp (¢) au durcissement structural, bien qu’ils apportent les mémes
0
informations, sont tous les deux présentés ici afin de connaitre leurs ordres de grandeurs respectifs.
On constate que lorsque la matiere est « plus chaude », i.e. pour des &4 plus petites, celle-ci durcit plus

tardivement (a des TNE plus grands) car on laisse plus de temps aux chaines pour relaxer et se
désaligner.
De plus, le TNE présente une relation linéaire avec log(£eq), du moins dans la gamme de vitesses de

déformation équivalentes considérée ici.
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Figure 11. Déformation vraie de Hencky eryg (4) et taux d’étirage Aryg (B) au durcissement structural
en fonction de la vitesse de déformation équivalente et régression linéaire.

3.4 Soufflage-étirage libre
Le protocole de soufflage-étirage libre mis en place chez Sidel et décrit dans la partie Méthodes a permis

la mesure de la déformation de la bulle par corrélation d’images sur VIC2D (Figure 12) lors d’un essai
de soufflage-étirage libre sur une préforme a 109 °C (température mesurée en un point de la préforme
en sortie de four avant la stabilisation de 9 secondes qui précéde le soufflage de la bulle).

200 ms 300m
1.46 1.46
> >
- -
(=] (=)
c c
Q Q
I I
o' [
-1.32 -1.18

Figure 12. Champs de déformation longitudinal a différents instants du soufflage-étirage libre du RPET
Les déformations longitudinales (sens de la hauteur) ont été extraites en quatre points PO a P3 (indiqués
en rouge sur la premiére image de la Figure 12).

La Figure 13 présente la pression mesurée dans la bulle, ainsi que les taux d’étirage et les vitesses de
déformations longitudinales calculées sur VIC2D sur les quatre points d’extraction PO a P3.
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Figure 13. Pression, taux d'étirage et vitesses de déformation longitudinales mesurées en quatre points
de la bulle

De 0 a 150 ms, I’augmentation linéaire de la pression s’explique par I’entrée d’air dans la préforme sans
que cette derniére ne change significativement de volume. Un taux d’étirage longitudinal est cependant
mesuré et s’explique par 1’étirage de la préforme par la canne d’élongation.

A environ 150 ms au niveau du pic de pression, on assiste a I’amorgage de la bulle (Figure 12), qui se
traduit par une diminution de la pression sous I’effet de I’augmentation du volume. Le passage rapide et
soudain de la bulle sur les points PO a P3 entraine une augmentation brutale du taux d’étirage
longitudinal et un pic de la vitesse de déformation longitudinale. Logiquement, ce pic de vitesse de
déformation coincide avec le pic de pression au point PO qui se trouve sous le col dans la zone
d’amorcage de la bulle. Ce pic de vitesses est décalé dans le temps pour les autres points et arrive
d’autant plus tardivement que le point de mesure est situé vers le fond de la préforme.

On note enfin que la propagation de la bulle de 250 a 350 ms se traduit par une pression constante,
signifiant que I’entrée d’air dans la bulle et I’augmentation du volume coincident.

Dans de futurs travaux, nous comparerons les TNE uni-axiaux et les TNE en soufflage (par « TNE en
soufflage » nous désignons ici les taux d’étirage finaux mesurés en soufflage libre). En effet, les
premiers résultats montrent que les TNE prédits d’aprés nos essais d’étirage uni-axiaux sont
relativement proches des TNE réellement mesurés en soufflage libre dans la direction longitudinale.
Cela confirme que le taux d’étirage final, et donc le durcissement de la bouteille, sont pilotés par le
couple T (°C) / & (s).
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Conclusions

Cette étude a consisté d’une part a mesurer des parameétres matiéres intrinséques reliés a 1’aptitude au
soufflage de la matiére, via des mesures laboratoire sur plaques de RPET, et d’autre part & mettre en
place une démarche expérimentale basée sur 1’équivalence temps-température qui nous a permis de
choisir judicieusement nos conditions d’¢tirage afin de se placer a des vitesses de déformation
équivalentes proches de celles rencontrées en soufflage libre. Enfin, nous avons monté un protocole de
soufflage-étirage libre permettant la mesure des taux d’étirage de la matiére lors de gonflage de la bulle.

En perspective de ce travail, la mesure des taux d’étirage en soufflage ouvre la voie a une comparaison
des TNE uni-axiaux et des TNE mesurés en soufflage. En effet, nos essais d’étirage pour différentes
conditions de vitesses et de températures nous ont permis d’établir une corrélation entre le TNE et la
vitesse de déformation équivalente (Figure 11).

Les premiers résultats montrent d’ailleurs que les TNE prédits d’aprés nos essais d’étirage uni-axiaux
sont relativement proches des TNE réellement mesurés en soufflage libre dans la direction longitudinale.
Cela confirme que le taux d’étirage final, et donc le durcissement de la bouteille, sont pilotés par le
couple T (°C) / £ (s%). En résumé, la prédiction du TNE en soufflage libre constitue une des prochaines
étapes de notre démarche.

La démarche de caractérisation actuellement mise en place sera prochainement appliquée au RPET et a
un PET vierge soumis & plusieurs boucles de recyclage, afin d’évaluer la dérive de leur comportement
mecanique (gamme de formage, courbe maitresse, facteur de glissement ar, relation TNE-&,,
cinématique de gonflage) en fonction du nombre de recyclages. Les résultats obtenus sur notre RPET
seront ainsi comparés a un PET vierge de référence. A chaque boucle, des caractérisations
microstructurales (DSC, DRX, FTIR-ATR) avant et aprés étirage viendront compléter les analyses
mécaniques.
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