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RESUME

Les propriétés mécaniques et thermiques des thermoplastiques renforcés de fibres courtes
sont telles que ces matériaux rivalisent avec les métaux. Ils se caractérisent par une
structure interne définie par 1'état d'orientation et de distribution de leurs fibres. Cette
structure joue un rdle prépondérant sur la définition des propriétés mécaniques et
thermiques de ces matériaux. Elle est intimement liée aux écoulements engendrés lors de
leur mise en ceuvre. Une description précise de leurs propriétés rhéologiques est alors
nécessaire afin de contrdler et optimiser leur mise en forme et les performances du
produit final. Sa réalisation demeure difficile de part la nature hétérogene de ces fluides

et les niveaux de concentration en fibres.

Une meilleure compréhension du comportement rhéologique de ces fluides est apportée
par ce présent travail. Pour ce faire, le comportement rhéologique d'un polypropyléne
renforcé de fibres de verre courtes a été clairement identifié a travers la mise en évidence
des phénomeénes spécifiques liés a la présence des fibres. Cet objectif a pu étre atteint
griace a la réalisation d’un rhéometre filiere plate en ligne sur une presse a injection

associée a I’application des techniques rhéométriques de laboratoire.

Les résultats montrent que pour des taux d'élongation inférieurs 4 10 s, la viscosité

relative (i.e., 'augmentation de la viscosité liée a la présence des fibres divisée par la
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viscosité de la matrice) du polypropyléne chargé augmente significativement avec la
fraction volumique de fibres et dépend fortement du taux de déformation. La viscosité
relative dépend également de 1'état d'orientation de la structure qui selon les mesures en
rhéometrie rotationnelle évolue non seulement avec la déformation mais aussi avec la
vitesse de déformation. Sur une gamme de vitesses s'étendant de 10 a 1057, 1a présence
des fibres n'augmente que faiblement la viscosité relative du polypropyléne. La migration
des fibres qui crée une couche diluée aux parois et I'augmentation du taux de cisaillement
effectif par la présence des fibres sont les deux théses qui permettent de l'expliquer.
Aucun glissement au parois ni d'interactions entre les fibres et les instruments de mesures

n'a été observé.

La réponse relative, par rapport a la matrice seule, de la suspension a une sollicitation
oscillatoire dépend de l'amplitude de la déformation mais reste indépendante de la
fréquence. L'angle de déphasage reste indifférent a la présence des fibres indiquant que
l'augmentation de la premiere différence des contraintes normales, observée en régime

permanent, témoigne des interactions entre les fibres.

A partir de la perte de charge mesurée dans des convergents planaires hyperboliques, la
viscosité élongationnelle a été mesurée en utilisant la méthode de Binding et Cogswell.
Le rapport de Trouton de notre polypropyléne varie de 13.5 a 8.5 pour des vitesses de

déformation comprises entre 0.2 et 200 s, tandis qu'une augmentation de 6 et de 22 %

viii
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sont obtenues respectivement pour une suspension renforcée de 10 et 30 % en masse de

fibres courtes.



ABSTRACT

The mechanical and thermal properties of short filled reinforced thermoplastics can be
advantageously compared to those of metals. Those composites are characterized by the
orientation and distribution state of their fibers. This internal structure affects strongly the
final material properties. It is induced by the flow history resulting from processing
conditions. For this reason the rheological behavior of these kinds of material must be
understood in order to control their fabrication and the product properties. Unfortunately,
the characterization of rheological behavior is difficult because of the heterogeneous state

and concentration level in fibers.

The aim of the present work is to study the rheological behavior of short glass fibers
filled polypropylene. To do so an online slit die theometer mounted on an injection press
was developed. The results obtained from this new rheometer were associated with

standard rheological measurements techniques.

The results show that for shear rate below 10 s, the relative viscosity of filled
polypropylene increased with the volume fraction of glass fibers. It is also strongly
dependant on the deformation rate and on the fibers orientation. According to rotational
rheometry this fibers orientation depend not only on deformation but also with

-1

deformation rate. We showed that for deformation rate between 10 and 10* s , the
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relative viscosity of polypropylene was not strongly dependant on the fiber content. The
migration of fibers to the wall, which creates diluted layer, and the increase of effective
shear rate are the two main hypothesis to explain this phenomenon. No wall slip and

fiber-wall interactions were observed.

The dynamic relative response of the suspensions is dependent on the deformation but
independent of frequency. The loss angle is not affected by fiber content, and so the
elastic properties remains constant, which confirms the fact that the first normal stress

difference increase, is caused by fiber interactions.

From the measured pressure drop in the on line theometer the elongational was estimated
by Cogswell and Binding method. It was found that the Trouton ratio for the
polypropylene studied was comprised between 13.5 and 8.5 for the deformation rate
range of 0.2 ¢t 200 s™'. Finally an increase of 6 and 22 % of the extensional viscosity were

obtained for our 10 and 30 % wt short glass fibers filled polypropylene.
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INTRODUCTION

Les thermoplastiques renforcés de fibres de verre courtes sont devenus une classe de
matériaux utilisée couramment dans D’industrie. La présence de fibres améliore
considérablement leurs propriétés mécaniques et permet ainsi d’obtenir des matériaux
compétitifs au regard du rapport entre leur résistance et leur poids. De plus, les
techniques habituelles, telles que 1’extrusion, le thermoformage, 1’injection et 1’injection
soufflage s’appliquent a cette classe de matériaux.

Ces techniques impliquent des écoulements complexes dont la conception rationnelle des
équipements qui les engendrent, comme les unités de plastification, les fili¢res et les
moules, requiert une connaissance suffisante du comportement de ces suspensions aux
conditions de mise en forme. Une description précise de leur comportement rhéologique
est également indispensable pour prédire les propriétés mécaniques du produit final. Ces
propriétés dépendent en effet principalement de 1’état d’orientation des fibres qui est
quant a lui déterminé par les écoulements engendrés lors de la mise en forme.

Les propriétés rhéologiques des suspensions de fibres sont fonctions, entre autre, du
comportement rhéologique de la matrice, de la longueur des fibres, de leur rigidité, de
leur fraction volumique ainsi que de leur orientation. Les données rhéologiques portant
sur les systémes renforcés de fibres sont peu étendues et le plus souvent discutables. Les
interactions fibres-parois, la migration des fibres, leur agglomération ainsi que leur

dégradation mécanique lors de I’écoulement permettent difficilement d’obtenir des



résultats fiables et reproductibles. A cela s’ajoute 1’orientation des fibres qui en
s’adaptant a I’écoulement modifie les propriétés rhéologiques du fluide.

Suite & une revue de la littérature, a partir de laquelle les objectifs de ce travail sont
clairement établis, le comportement rhéologique en cisaillement et en élongation d’un
polypropyléne renforcé de fibres de verre courtes est présenté. Plusieurs techniques de
mesure ont été mises a ’épreuve afin de couvrir la plus grande plage de taux de
déformation possible. La comparaison de leurs résultats permettra ainsi d’évaluer leur

objectivité.



CHAPITRE I : REVUE DE LA LITTERATURE

L1  Propriétés rhéologiques des suspensions de fibres courtes

I.1.1 Régimes de concentration

Les suspensions de fibres se caractérisent par une structure interne définie par I’¢tat
d’orientation et de distribution de leurs fibres. La mobilit¢ de chaque fibre au sein de
cette structure dépend du régime de concentration auquel appartient la suspension. On en
distingue trois qui sont définis selon la fraction volumique de fibres, @, et le rapport de

forme des particules, », comme suit [1] :

le régime dilué :

2
ro<<l1
¢V (])
le régime semi-dilué ou semi-concentré :
-2 -1
rt<< g, <<r
¢V (2)
pour une orientation aléatoire des fibres,
-2
o< g, <<1
¢V (3)
pour une orientation unidirectionnelle des fibres,
le régime concentré :
¢vr >>1 )



Les interactions entre les fibres sont négligeables pour le régime dilué alors qu’elles
suffisent & restreindre leur rotation pour le régime semi-dilué. A partir de ce régime de
concentration, la dispersion d’orientation des fibres diminue avec leur concentration.
Finalement, pour le régime concentré, les fibres ne peuvent plus s’ orienter
individuellement. Les interactions multi-particulaires sont telles qu’elles s’orientent
d’une maniére coopérative pour permettre a la microstructure de s’adapter a I’écoulement
[2].

La fraction volumique et le rapport de forme des fibres ne sont pas les seuls facteurs qui
influencent la formation de la microstructure. La forme, la flexibilité et la polydispersité
de taille des fibres ainsi que la présence de parois jouent €galement un role non
négligeable.

Les données rhéologiques rapportées par la suite s’attachent a décrire le comportement
rhéologique des suspensions des fibres courtes pour les deux derniers régimes de
concentration. Ce sont ces deux régimes de concentration et tout particuliérement le

dernier qui sont rencontrés dans I’industrie des matériaux composites (Figure 1.1)
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Figure 1.1 Régimes de concentration en fonction de la fraction volumique et du rapport de forme des

fibres pour un état d’orientation aléatoire ; A : suspension concentrée étudiée par la suite [3]

1.1.2 Influence des parois de instrument de mesure

Les rhéometres conventionnels permettent difficilement de caractériser précisément les
propriétés des suspensions de fibres. En présence de fibres de longueur importante, il est
en effet presque impossible d’éliminer les artéfacts dus aux parois de I’instrument de
mesure. Les données ainsi prélevées dépendent alors essentiellement de la géométrie du
rhéomeétre et ne révélent pas les propriétés intrinseques du matériau. Le rapport entre la
largeur caractéristique de I’écoulement associée a I’instrument de mesure et la taille des
fibres est donc particulierement critique. 1l doit étre suffisamment important pour que les

effets induits par les parois de Iinstrument soient négligeables. Le régime de



concentration de la suspension et ’état d’orientation de ses fibres sont deux facteurs qui
I’affectent directement.

Des études numériques ont montré que ce rapport doit étre supérieur a trois pour que
I’erreur sur I’orbite de Jeffery soit inférieure a 10 %, pour une fibre ayant un rapport de
forme égal a 10. L’orbite de Jeffery décrit le mouvement des fibres d’une suspension
diluée soumise a un €coulement en cisaillement (1.2.2.1). Ce résultat numérique est
confirmé indirectement par Attanasio et a/. [4] qui comparent la Viscosité, n, d’une
suspension diluée mesurée avec un rhéomeétre capillaire et un rhéométre couette. Ils
trouvent que les viscosités données par les deux appareils sont équivalentes lorsque les
rapports entre le diametre ou la hauteur de ’entrefer de I’instrument de mesure et la taille
des fibres sont supérieurs a trois. Une conclusion identique est apportée par Blakeney [5]
pour une suspension semi-concentrée. Il obtient des résultats similaires en utilisant des
rapports entre la distance séparant les deux parois d’un rhéométre couette et la longueur
des fibres de 2.8 et de 26.1. L’utilisation d’un rapport égal a trois, tout comme pour le
régime dilué, permet alors de mesurer la viscosité sans effets de parois détectables mais
ne correspond peut €tre pas au rapport critique.

Pour une suspension semi-concentrée composée d’un fluide newtonien, Bibbo et al. [6]
déterminent le rapport critique a utiliser avec un rhéomeétre a géométrie plan-plan. Ils
mesurent pour cela la viscosité lors d’essais transitoires pour différentes hauteurs
d’entrefer. Leurs résultats permettent de conclure que les effets de parois deviennent

minimes pour une hauteur d’entrefer Iégérement supérieure a la longueur des fibres.



Au regard des résultats obtenus avec la technique de la bille tombante, Milliken et al. [7]
préconisent quant a eux d’utiliser un rapport au moins supérieur a trois. Leurs données
sont en effet restées insensibles jusqu'a ce rapport critique pour des fibres de rapport de
forme égal a 20 (suspensions diluées et semi-concentrées) ; alors qu’une diminution de la
viscosité de prés de 24 % est calculée pour un rapport de 1.6. Ce rapport ne constitue pas
pour autant une régle absolue. D’autres études avec des fibres de rapports de forme
différents ont montré que la viscosité pouvait étre modifiée de prés de 50 % méme pour
un rapport de 3 [8].

Les auteurs cités par la suite respectent pour la plupart I’'un ou I’autre de ces critéres [9]
[10] ou ils s’attachent & comparer les résultats donnés par deux techniques de mesure
différentes, dont leur superposition tend a confirmer 1’absence d’effets de parois [11] [12]

[13].

1.1.3 Viscosité en cisaillement

1.1.3.1 A faible taux de cisaillement

i) Régime permanent

Goto et al. [9] utilisent un rthéometre couette avec un entrefer de 4 mm pour étudier le
comportement rhéologique d’une suspension composée de glycérine et de fibres de verre,
de nylon ou de vinylon d’une longueur maximale de 4.2 mm (r = [3 ; 429] et / = [0.03 ;
4.2] mm). Ils ont ainsi observé que le rapport entre la viscosité de la suspension et du
fluide qui la compose, est une fonction croissante du rapport de forme, de Ia

7




concentration et de la flexibilité des fibres et que leur influence décroit avec le taux de
cisaillement. Les mémes conclusions sont apportées pour des suspensions a matrices
viscoélastiques mais les effets sont moins marqués. Les auteurs soutiennent également
pour ces suspensions que leur comportement non-newtonien est plus important que celui
de la matrice. Kitano et al. [14] ont également observé pour une huile de silicone
renforcée de fibres de vinylon (r = 45, 120, 112 pour / = 1.2, 3.2 et 1.3 mm
respectivement) une diminution de Pinfluence des fibres avec le taux de cisaillement. Ils
ont montré que ce comportement est d’autant plus significatif que la concentration en
fibres et leur rapport de forme sont importants. Les résultats de Ganani et Powell [13]
sont en contradiction avec les derniéres observations mais les taux de cisaillement
approchés et le rapport de forme des fibres utilisés sont inférieurs a ceux rencontrés dans
les deux études précédentes (r = 7.6, 24.3 pour [ = 84 et 267 um respectivement). Ces
mémes auteurs [15] regroupent les résultats de nombreuses études et confirment ainsi la
forte dépendance du caractére rhéofluidifiant des suspensions a matrice newtonienne avec
le rapport de forme des particules. Ils ne donnent par contre aucune information sur 1’état
d’orientation des fibres. I influence décroissante de la présence des fibres en fonction du
taux de cisaillement, pour les suspensions composées d’un fluide newtonien, doit en effet
refléter un changement de 1’état d’orientation de la microstructure lors de la mesure.

Pour les suspensions dont la matrice est viscoélastique, Ganani et Powell [13] notent
également que I’influence des fibres s’atténue avec I’augmentation du taux de

cisaillement. Greene et Wilkes [10] font la méme observation avec un rhéomeétre plan-




plan ainsi que Chan et al. [11], Czarnecki et al [16] et Kitano et al. [12] pour des
suspensions semi-concentrées et concentrées avec des rhéométres cone-plan. Les auteurs
remarquent également que la viscosité relative limite des suspensions & base d’un fluide
non-newtonien est significativement plus importante que celle des suspensions contenant
les mémes particules dans un fluide newtonien. Les mémes tendances que Goto et al. sont
observées pour I’influence du rapport de forme des fibres [12], de leur concentration [10-
12, 16] et de leur flexibilité [12] sur la viscosité des suspensions a base d’un fluide non-
newtonien.

Finalement, I’impact de I’orientation des fibres a été évalué¢ avec la technique de la
sphére tombante. Elle consiste a laisser se déplacer une sphere a travers le fluide en
question sous I’effet de la gravité. La vitesse terminale de la sphére est mesurée et utilisée
pour calculer la viscosité de la suspension. La comparaison des données de Milliken et al.
[7] avec ceux de Mondy et al. [17] montre que la viscosité d’une suspension de fibres est
plus importante lorsque 1’état d’orientation des ses fibres est initialement aléatoire que

lorsqu’il est aligné selon la vitesse de la bille.

ii) Régime dynamique

Les polyméres fondus chargés de particules solides exhibent un comportement
viscoélastique non linéaire méme lorsqu’ils sont sujets a des amplitudes de déformation
de 'ordre de quelques pourcents (0.5 - 1%) [18]. Cela explique vraisemblablement
pourquoi les données en régime dynamique (I1.2.1.1) sont si peu étendues. Cependant,

pour des échelles de temps importantes (i.e., faibles fréquences), ces suspensions
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adoptent un comportement viscoélastique linéaire. Kitano et al [19] explorent les
propriétés viscoélastiques linéaires de suspensions concentrées de polyéthylene
renforcées de fibres de verre ou de nylon (r = [20 ; 120} pour / = [0.26 ; 5.02] mm) avec
un rhéomeétre cone-plan. La viscosité en cisaillement et la différence des contraintes
normales primaires de ces suspensions sont disponibles dans une de leurs études
précédentes [12]. Ils choisissent une amplitude de déformation égale a 3.5 % pour
I’ensemble des fréquences qui s’étendent de 102 a 10 s™' et préparent leurs échantillons
par compression a chaud. L’augmentation de la fraction volumique de fibres entraine une
augmentation du module de stockage, G’, et du module de perte, G, qui s’atténue avec
Paugmentation de la fréquence de sollicitation. Aux plus hautes fractions volumiques de
fibres, le module de stockage présente un léger plateau intermédiaire. Les auteurs en
déduisent qu’une structure peut étre formée en régime dynamique et dans ce cas-ci Jors
des faibles fréquences. Ce comportement est également visible sur les résultats de Greene
et al. [10] pour leurs suspensions composées de polypropyleéne ou de nylon-66 renforcées
de fibres de verre (r = 40 pour [ = 400 pm). Le tracé de la viscosité en cisaillement
permanent et de la viscosité complexe, 77*, en fonction du taux de cisaillement, ., et de
la fréquence, @, montre que le principe de Cox-Merz (I1.3) ne s’applique pas a leurs
suspensions. Selon les auteurs, cette différence traduit bien la formation d’une structure a
faible fréquence qui est différente de celle induite par un écoulement de cisaillement
permanent. La viscosité complexe est influencée par la dimension des fibres. Cette

influence, tout comme pour la fraction volumique, diminue lorsque la fréquence
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angulaire augmente. Les auteurs expliquent cette dépendance face a la fréquence par
I’évolution de la microstructure formée aux faibles fréquences.

Ganani et Powell [13] n’observent pas ce phénoméne pour une suspension a base d’une
matrice newtonienne contenant des fibres de verre (r = 7.6, 24.3 pour [/ = 84 et 267 um
respectivement). La partie réelle de la viscosité¢ complexe est en effet constante sur la
plage des taux de cisaillement approchés et clle s’accorde avec la viscosité en
cisaillement mesurée en régime permanent. Le module élastique reste quant a lui
insignifiant. Pour des suspensions composées d’une solution non-newtonienne a base de
polyisobutyléne et de fibres de verre courtes a différentes fractions volumiques, les
mémes auteurs atteignent, a la différence de Kitano et al., leur plateau newtonien.
L’amplitude de ce plateau ne dépend que de la fraction volumique de fibres alors que
pour la région rhéofluidifiante, la fréquence vient s’ajouter a la fraction volumique de
fibres tout comme 1’avait précisé Kitano et al..

Finalement, Kitano et al. déterminent le coefficient des contraintes normales primaires a
partir de I’équation proposée par Roscoe [20] ((5) ;modéle de Maxwell) qui est voisin de

celui donné plus tard par Laun [21] (I1.3).

Y, = ]%2 = 2%2 avec y=w 5)

Selon leurs résultats, cette relation ne peut étre utilisée pour les systémes chargés, excepté

pour des faibles fractions volumiques et vitesses de déformation.
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Récemment, Kim et Song [22] mettent en évidence I'influence de I’amplitude de
déformation, de la fréquence d’oscillation et du temps d’une préoscillation sur la
viscosité complexe d’une suspension de polystyréne (r = 54 pour / = 700 pm). Ils
associent dans leur analyse les données obtenues avec un rhéometre plan-plan, pour
différents balayages en fréquence successifs, avec I’observation par microscopie optique
de P’orientation des fibres. Cela leur permet de conclure que ces parameétres ont pour effet
de diminuer la viscosité complexe en raison de ’orientation des fibres qu’ils induisent.
Les travaux de Harlen et Koch [23] appuient les conclusions de Kim et Song. Ils
considérent I’écoulement oscillatoire de faible amplitude en cisaillement d’une fibre dans
une matrice viscoélastique. La simulation de cet écoulement en utilisant 1’équation
constitutive d’Oldroyd B, révéle, pour une amplitude de déformation égale a 0.01 et
quelques milliers de cycles, I’existence d’un alignement progressif des fibres dans la
direction de I’écoulement. Les mesures en régime dynamique impliquant un nombre de
cycles moindre ne seront donc pas affectées. Cependant, comme cette orientation est
proportionnelle au carré de amplitude de déformation, elle devrait étre observable
expérimentalement pour des amplitudes de déformation importantes. Le cas considéré
s’apparente au régime de concentration dilué ou les interactions entre les fibres sont
inexistantes. Leur résultat ne s’applique donc pas directement aux résultats de Kim et al.,
qui utilisent des suspensions concentrées. Petrich et al. [24] donnent directement suite
aux travaux de Harlen et Koch [25] en visualisant 1’évolution de ’orientation de fibres

isolées dans un fluide de Boger soumises a un écoulement oscillatoire en cisaillement. La
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théorie prédit correctement ’ordre de grandeur de lorientation des fibres mesuré

expérimentalement.

iii) Régime transitoire

Laun [26] a montré qu'une suspension de fibres de verre exhibe un pic de viscosité
précédent la viscosité stationnaire lors d’un démarrage a vitesse imposée. Ce pic de
viscosité représente indirectement 1’évolution de 1’état d’orientation des fibres. 1l est en
effet imperceptible aux faibles taui de cisaillement pour un polymeére non renforcé, pour
un polymére chargé de bille de verre et pour un polymeére chargé de fibres suffisamment
précisaillé. Il dépend également fortement du rapport de forme des particules en
suspension.

Bibbo et al. [6] montrent que la viscosité transitoire est une fonction de la déformation et
non du temps et de la vitesse de cisaillement séparément. Ils utilisent une suspension
semi-concentrée de fibres rigides en suspension dans une matrice newtonienne. Ganani et
Powell [13] observent également, pour un systéme similaire, un pic de viscosité auquel
s’ajoute un second pic dit de retour lors de I’application d’un second démarrage dans le
sens opposé du premier. L’amplitude du premier pic de viscosité est selon Ausias et al.
[27] fonction de la concentration de fibres. Le maximum de viscosité pour leurs
suspensions de polypropyléne chargées de 20% et de 30 % de fibres est respectivement
2.5 et 3.4 fois plus important que la viscosité¢ en régime permanent. Dans le cas de leur
suspension renforcée de 30% de fibres, la déformation nécessaire pour atteindre ce

régime dépend de la contrainte appliquée. Les auteurs mettent en doute cette dernicre
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observation et Dattribue 4 la non homogénéité de 1’état d’orientation initial des fibres
contenues dans les échantillons utilisés.

Plus récemment, Ramazani et a/. [28] ont étudi¢ des solutions semi-concentrées et
concentrées composées de fibres de verre en suspension dans un fluide de Boger. Tout
comme Bibbo et al., ils montrent que le pic de viscosité atteint son maximum a la méme
déformation quelque soit le taux de cisaillement appliqué. Ils observent également qu'un
échantillon précisaillé exposé une nouvelle fois au méme taux de cisaillement atteint
directement sa viscosité¢ permanente sans exposer un pic de viscosité. Alors que ce pic est
toujours visible si I’échantillon est précisaillé jusqu’a I’équilibre une premicre fois a une
vitesse supérieure ou inférieure a celle utilisée pour le second cisaillement. Ces résultats
tendent & montrer que 1’état d’orientation finale, induit par un cisaillement, dépend non
seulement de la déformation mais aussi du taux de cisaillement. Finalement, les mémes
auteurs montrent que la déformation nécessaire pour atteindre le pic reste identique pour
des fractions volumiques de fibres comprises entre 5 et 15 %, alors qu’elle augmente
lorsque le rapport de forme des fibres augmente. Sepehr et al. [29] étudient également le
comportement d’une suspension mod¢le de fibres courtes dans du polybuténe. Ils
apportent une conclusion identique sur la dépendance du pic de viscosité avec les
antécédents en cisaillement de 1’échantillon a laquelle ils ajoutent, pour leur suspension
concentrée, I’observation d’un pseudo-plateau qui préceéde le plateau du régime établi. Ce
plateau est visible lors d’un second démarrage dans le méme sens que le premier

démarrage ou dans le sens contraire ; il est de plus identique dans ces deux cas et absent
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pour leur suspension semi-concentrée. Les auteurs justifient ce premier plateau par un
comportement non-affine de la déformation. Cette conclusion tend a étre validée par leurs
observations in situ de I’évolution des fibres grdce a un rhéometre équipé d’un
microscope optique. Le mouvement des fibres pour leur suspension concentrée est en
effet ralenti ou bloqué par les fibres voisines. Pour ces mémes suspensions, I’amplitude
du pic diminue avec la vitesse de cisaillement alors que pour leur suspension a plus faible
concentration, la viscosité ne dépend que de la déformation comme 1’avait précédemment

observé Bibbo et al. [6].

1.1.3.2 A fort taux de cisaillement

Le comportement de ces suspensions aux plus hauts taux de cisaillement a ¢té étudié
grice a des rhéometres capillaires et a des rhéometres filieres plates. Tout comme pour
les techniques citées précédemment, les interactions entre les fibres et les parois du
rhéométre peuvent étre telles que la viscosité de la suspension mesurée dépend davantage
de la géométrie d’écoulement que de ses propriétés intrinseques. Maschmeyer et Hill [30]
donnent la classification suivante des interactions entre les fibres et les parois de ces
instruments de mesure. Ils distinguent P'exclusion mécanique, les interactions
hydrodynamiques et les hétérogénéités de concentration. La premiére désigne le fait que
le centre d’une particule ne peut s’approcher indéfiniment de la paroi. Les interactions
hydrodynamiques proviennent du fait que le profil de vitesse autour d’une particule
proche de la paroi est altéré par cette derniére [31]. Finalement, la migration radiale des

fibres lors de I’écoulement et 1’exclusion de certaines d’entre elles a ’entrée du capillaire
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entrainent des hétérogénéités de concentration. Les auteurs observent clairement pour
leur suspension concentrée ’exclusion d’entrée mais ne réussissent pas a mettre en
évidence les autres phénoménes. La viscosité qu’ils mesurent dépend fortement de la
distribution de taille des fibres. Barbosa et al. [32] s’intéressent a la viscosité et a la
microstructure d’un polypropyléne renforcé de fibres de verre courtes dans le régime
semi-concentré. Ils utilisent un rhéometre capillaire en ligne sur une extrudeuse. Le
diametre des capillaires utilisés est proche de la longueur moyenne des fibres. L’étude de
la morphologie de I’extrudat leur a permis d’observer I’état de distribution des fibres et
de mettre en évidence leur migration. Ils utilisent pour cela la microscopie a balayage
électronique pour visualiser la surface transversale de I’extrudat obtenue par rupture
fragile dans de I’azote. Ils observent que la concentration en fibres augmente du centre
vers les parois et que cette disparité s’accroit avec la concentration en raison de la
diminution de leur mobilité. Les auteurs ne reportent par contre aucune influence du taux
de cisaillement. Du fait que I’écoulement dans un capillaire ne soit pas homogene, c¢’est-
a-dire que le taux de cisaillement et par conséquent la déformation varient radialement,
I’état d’orientation des fibres doit également étre hétérogéne radialement (en plus de
I’étre longitudinalement). Barbosa et al. constatent que I’alignement des fibres dans la
direction de I’écoulement augmente lorsque 1’on s’éloigne du centre de 1’écoulement et
qu’elle diminue avec la concentration en fibres et augmente avec le débit. Cette derniére
remarque rejoint les observations effectuées par Crowson et al. [33]. Ils utilisent la

microradiographie pour observer les coupes transversales d’extrudats ou d’échantillons
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directement issus d’un rhéométre capillaire de 2 mm de diametre. Un polypropyléne
renforcé de 20 % en masse de fibres de verre est ainsi caractérisé (» = 50 et / = 500 um).
De ces microradiographies, les auteurs concluent que ’alignement des fibres suivant
’écoulement augmente avec le débit mais diminue suivant la longueur du capillaire. La
zone de convergence en amont du capillaire & pour effet d’aligner fortement les fibres
selon la direction de I’écoulement tandis qu’un écoulement divergent les aligne
transversalement a I’écoulement.

De nombreux auteurs comme Chan et al. [11], Kitano et al. [12], Barbosa et al. [32]
notent qu’en présence de fibres la viscosité¢ des polymeres fondus augmente. Cette
augmentation est marquée aux faibles taux de cisaillement mais tend a disparaitre aux
hauts taux de cisaillement, comme 1’ont rapporté les auteurs précédents avec des
rhéométres rotatifs. Ce comportement peut étre expliqué par une évolution de la
microstructure avec ’augmentation du taux de cisaillement. Maschmeyer et Hill [34]
expliquent quant a eux ce caractére rhéofluidifiant plus prononcé en présence de fibres
par un mécanisme selon lequel le taux de cisaillement effectif s’appliquant sur la matrice
est augmenté en présence de fibres ; ceci causerait alors une réduction de la viscosité de
la matrice. La méme explication est aussi utilisée par Charrier et Rieger [35] pour
justifier la faible dépendance de la viscosité de leur polypropyléne avec la concentration
en fibres de verre. Ces auteurs observent é¢galement la présence d’une couche libre de
fibres a la paroi de leurs capillaires et associent ce phénomene a I’explication précédente.

Les mécanismes de dilution et de migration des fibres ont été clairement illustrés par
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Thomasset et al. [36] par simulation directe d une population d’une centaine de fibres.
Les interactions entre les fibres, les fibres et les parois ainsi que les fibres et le fluide ont
pour cela été considérées.

Finalement, pour un méme chargement en fibres, la viscosité relative est selon les
résultats de Maschemeyer [34] identique pour des suspensions dont la viscosité de la

matrice est différente.

I.1.4 Premic¢re différence des contraintes normales

De nombreux auteurs ont observé une premiére différence de contrainte normale, N;, non
nulle en cisaillement permanent pour des suspensions non diluées a base d’un fluide
newtonien. Kitano et Kataoka [14] mesurent une premicre différence des contraintes
normales pour des suspensions semi-concentrées et concentrées d’huile de silicone (77 =
100 Pa.s) et de fibres de vinylon (r = 45.3, 112.5 et 120.1 pour / = 1.22,3.23 et 1.28 mm
respectivement). Ils utilisent un rthéométre cone-plan de 4 cm de rayon et d’angle de 4°
dont la pointe est tronquée de 175 pm. Les résultats obtenus montrent que N; augmente
avec la fraction volumique de fibres, leur rapport de forme et le taux de cisaillement.
Tout comme pour la viscosité en cisaillement, l'influence des fibres s'estompent lorsque
le taux de cisaillement augmente. Goto et al. [9] observent les mémes tendances,
auxquelles ils ajoutent la flexibilité des fibres, pour des suspensions a base de glycérine et
de fibres de verre, de nylon de vinylon et de carbone (» = [3 ; 429] et [ = [0.03 ; 3] mm).
La hauteur de P’entrefer de leur rhéométre plan-plan avec un disque de 7.8 cm était

maintenue entre 2 et 3 mm. A la différence de Kitano et al., ils ne mesurent pas de
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premiére différence des contraintes normales pour les suspensions dont leurs fibres ont un
rapport de forme inférieur a 100 (et / < Imm).

Zirnsak et al. [37] analyse les données de Hur [38]. Tous comme Kitano et Goto, ils
mesurent pour leurs fluides newtoniens inélastiques renforcés de fibres une premiére
différence des contraintes normales et son augmentation pour leurs fluides de Boger
renforcés de fibres. Ils s’appuient sur le résultat expérimental selon lequel ’angle de
déphasage entre la contrainte et la déformation en cisaillement oscillatoire n’est pas
affecté par la présence de fibres pour expliquer ces mesures. Ce résultat leur permet de
conclure que les contraintes normales mesurées ne reflétent pas le caractére élastique de
ces suspensions mais qu’elles proviennent des interactions entre les fibres. Cette
conclusion s’accorde avec une de leurs observations selon laquelle la premiére différence
des contraintes normales diminue avec I’augmentation de la déformation totale.
L’alignement des fibres qui en résulte a pour effet de diminuer leurs interactions et donc
la premiére différence des contraintes normales. Chan et al. [11] énoncent la méme
conclusion, mais ils la justifie différemment. Pour soutenir cette idée, les auteurs
rappellent le fait que les suspensions de fibres a base d’un fluide inélastique exhibent un
effet Weissenberg important sans pour autant exhiber d’autres propriétés viscoélastiques.
La diminution du gonflement en sortie de filiere appuie €galement cette theése [39]. Hur
obtient de plus des résultats semblables a partir d’un rhéometre cone-plan et d’un
rhéomeétre plan-plan. Ils étaient de plus indépendants de la hauteur de I’entrefer (H = 2, 3

et S mm et / = 3mm) dans le cas du rhéometre plan-plan.
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Les mémes conclusions sont apportées par Chan et al. [11], Czanercki et al. [16] et
Greene et Wilkes [10] pour des suspensions a base d’un polymeére fondu. Elles ont été
étendues a des taux de cisaillements supérieurs a 10 s par Barbosa et al. [40] et Kitano
et al. [40]. Ils ont utilisé respectivement la rhéométrie capillaire avec I’approximation de

Hinch et Leal [41] et un rhéomeétre a fente rectangulaire avec 1’approximation de Forgacs

et Mason [42] (41).

I.1.5 Viscosité élongationnelle

Mewis et Metzner [43] mesurent avec lé technique du filage (¢ = [0.1; 10] s, pour des
suspensions de fibres de verre dans de 1’Indopol (fluide newtonien; r = 282, 586 et
1260 : ¢, = [0.1;1] %), des viscosités élongationnelles indépendantes du taux de
déformation et jusqu’a 260 fois plus importantes que celle de I’'Indopol seul. De la méme
fagon, des rapports de Trouton (I11.2.2.3), proches de 30 ont ét¢ rapportés par Weinberg
et Goddard [44]. Leurs suspensions se¢ composaient également d’Indopol et de fibres de
verre (r = 57).

Le comportement ¢longationnel des polymeéres fondus renforcés de fibres courtes [11, 45,
46] a été étudié aux faibles taux d’élongation en utilisant les rhéométres élongationnels
développés par Ide et White [47] et par Miinsted [48]. Ces appareils fonctionnent selon le
principe d’un dynamometre et travail a des taux d’¢longation constant compris entre 107

41 . e . \ .. ,
et 10 s. La viscosité ¢longationnelle, 77,, des polymeéres fondus, ainsi mesurée, s’est

révélée étre plus faible que celle mesurée en présence de fibres. Des viscosités

¢longationnelles relatives, définies comme le rapport entre la viscosité élongationnelle de
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la suspension et du fluide qui la compose, comprises entre 1 et 20 ont €té reportées selon
la fraction volumique de fibres et le taux d’¢longation. Elle diminue avec le taux
d’élongation méme si celle de la matrice reste constante sur le méme intervalle de taux de
déformation. Chan et al. [11] I’expliquent a partir des travaux de Goddard. [49, 50] Les
taux de cisaillement associés avec I’écoulement entre deux fibres adjacentes sont
beaucoup plus importants que le taux de cisaillement global. La viscosité est donc
réduite. Des valeurs comprises entre 3 et 30 selon le taux de déformation ont été
observées pour le rapport de Trouton par les précédents auteurs. De tels rapports de
Trouton ne sont pas surprenant du fait qu’un écoulement €élongationnel aligne les fibres
selon la direction de la déformation et maximise ainsi la dissipation visqueuse alors qu’un
écoulement de cisaillement les aligne de telle fagon a minimiser la dissipation visqueuse

[51].

1.2  Modélisation du comportement rhéologique des suspensions de fibres

Les études rhéométriques ont clairement montré que le comportement des suspensions de
fibres courtes dépend de la fraction volumique de fibres, de leur rapport de forme mais
aussi de leur orientation. Les lois de comportement de ces fluides vont donc devoir
prendre en compte I’ensemble des ces parametres. Elles se composent pour la plupart de
la combinaison de deux types d’équations, d’une part une expression du champ de
contrainte qui dépend de la distribution d’orientation des fibres et d’autre part, une ou
plusieurs équations donnant I’évolution de cette distribution d’orientation. Ces derniéres

équations sont présentées en premier lieu et sont suivies de la présentation succincte
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d’une famille de lois de comportement dont certaines d’entre elles sont par la suite

appliquées a nos matériaux.

1.2.1 Paramétres d'orientation
L'état d'orientation d'une fibre est le plus souvent décrit par un vecteur unitaire, p (6,9),

orienté dans la direction de son axe de révolution.

Pour une population infinie de particules et ceci indépendamment de la concentration,

Prager [52] a défini une fonction de distribution d’orientation, l/f(p). Cette fonction

représente la probabilité de trouver une fibre dans une orientation donnée. Une autre
approche, pour définir la structure microscopique du fluide, consiste a définir le moment

d’ordre 2, a,, de la fonction de distribution ou son moment d’ordre 4, a,. [53] Le
passage de la fonction de distribution a g,, et surtout a g , constitue une perte

d’information importante. En contrepartie, le tenseur d’ordre 2 peut étre calculé beaucoup
plus facilement. Ces entités sont communément nommeées tenseur d’orientation ou de
conformation. Ils représentent les moyennes spatiales du double et du quadruple produit

tensoriel de p . Pour un volume V contenant N fibres d’orientation py:

1 N
a4, =520, %, ©
et

1 N
a4,= 20, ®r %0 ®p, @
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Quand N tend vers I'infini, a, et a, se définissent alors en fonction de I/I(B) :

a, = [vlplp, ® p, ko soit a, = [ulp)p.p dp ®
p p

a,= [ulplp, ® p, ® p, © p lip it ay = [Wlp)p,p, pipdp ©)
p

P
Bien que le tenseur d’ordre 2 semble trés abstrait a premiére vue, ces composantes ont
une interprétation physique qui est trés similaire aux composantes du tenseur des
contraintes. Dans la base orthonormée (x, y, z), a., ay, et a.. quantifient, respectivement
Palignement des fibres suivant x, y, z alors que les autres composantes quantifient la

dissymétrie de la distribution d’orientation.
1.2.2 Kquations d'évolution du paramétre d'orientation

1.2.2.1 Evolution de l'orientation d'une fibre : systémes dilués

L’évolution de I’orientation d’un ellipsoide fut résolue par Jeffery [54] en considérant les

hypothéses suivantes :

Le centre de I’ellipsoide se déplace a la vitesse du fluide.

- L’écoulement est stationnaire.

- Les tenseurs des vitesses de déformation, £, et de rotation, €2, sont constants a

une distance de la particule grande devant ses dimensions.

- Aucune interaction, avec un ellipsoide voisin ou une paroi n’est envisageable.
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- L’inertie du fluide et de la particule sont négligées ainsi que le mouvement
Brownien.
- Le fluide est supposé newtonien.
La résolution des équations de Stokes suivies d’un bilan de moment sur le centre de

gravité de la particule lui permet alors d’écrire le mouvement en rotation du vecteur p :

/' [p ® g])p) soit  p, = Dp, Q,p + ﬂ(%,p, - n/pkp,p,)

p=\:PELIP Dt

Q
™<=

B:——:Q_£+/1

.
I
I

(10)

ou: Aest une constante qui dépend du rapport de forme, r, de I’ellipsoide, 7 le tenseur

de vitesse de déformation et Q le tenseur de vitesse de rotation, définis par :

r?—1
A= 11
r’+1 b
¥ —ﬂ/’—JraV" (12)
"9y, 9z,
"9y, oz,

Pour des suspensions diluées en 1’absence d’interactions fibres-fibres, 1’équation (10)

permet de calculer p a tout instant. Lors d’un écoulement en cisaillement simple,

I’équation de Jeffery prédit qu'une particule s’aligne dans la direction de I’écoulement

tout en suivant une rotation périodique (Figure 1.2), tandis qu’elle atteint une position
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d’équilibre stable qui est la direction de I’étirement, lors d’un écoulement élongationnel.

[3].

j N
\ .
T
—_—5
————— 10
T T T T T T T
0 20 40 60 80 - 100 120 140

Temps, s

Figure 1.2 Orbite de Jeffery en cisaillement simple en deux dimensions (/= s~ ). Un angle de zéro

degré correspond 2 I’alignement de la fibre dans la direction de I’écoulement. Réalisé sous Matlab

selon les travaux de Akbar et Altan [55]

1.2.2.2  Evolution de l'orientation d'une population de fibres : systémes semi-concentrés

La fagon la plus rigoureuse de décrire l'orientation d'une population de fibre est d'utiliser
la fonction de distribution d'orientation continue, définie précédemment. L'évolution de

cette fonction est régit par I'équation de conservation dynamique suivante :

oy(p)

5 +V.(j, +j,)=0 (14)
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Cette équation prend en compte les contributions du flux rotationnel du mouvement
Brownien (jy) et de la convection hydrodynamique (ji). La convection hydrodynamique

peut étre exprimée a partir du mouvement rotationnel de p alors que le terme Brownien

est déterminé par le produit du coefficient de diffusion en rotation D, et le gradient

Vv ;//(p) (équation de Fokker-Planck) :

owlp) o . o*y(p)
oy _—5(31//)+D,, Py (15)

Etant donné que la dimension des fibres, le mouvement Brownien est ici négligeable
(nombre de Péclet important). Cependant, certains auteurs utilisent le coefficient de
diffusion en rotation pour prendre en compte les interactions entre les particules. Folgar
et Tucker [56] ont proposé une diffusivité isotrope qui est proportionnelle au taux de

cisaillement ;
D, =Cy (16)

avec y = ‘H}'/U, 1z /2 I’amplitude du tenseur du taux de déformation et C; un parametre

empirique appelé coefficient d’interaction qui traduit I’intensit¢ des interactions. En
cisaillement simple ou en élongation uniaxiale une faible valeur de C; (~ 0.1) donne lieu a
une forte orientation selon 1’écoulement en régime permanent alors qu’une valeur proche
de I'unité conduit a une orientation quasi aléatoire. La figure 1.3 illustre I’équation (15)en
fonction de la déformation (i.e., du temps) lors d’un écoulement en cisaillement et pour

un écoulement élongationnel planaire.
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Figure 1.3 Foncuon de distribution en deux dimensions pour un etat d’orientation initial des fibres
isotrope et une diffusivité nulle : (a) cisaillement simple; (b) élongation plane. Un angle de zéro degré
correspond a I’alignement des fibres dans la direction de I’écoulement. Réalisé avec le logiciel Matlab

selon les travaux de Altan et al. [62]

27




28

L’équation (15) a été résolue via I'utilisation de méthodes numériques en cisaillement
simple par Kamal et Mutel [57] et pour un écoulement combinant €longation et
cisaillement par Bay. [58] Dans tous les cas, le calcul ne concerne que des €écoulements

homogenes. Pour que les temps de calcul restent raisonnables, il n’est pas envisageable

de calculer l/l(p) pour un écoulement non homogene. Pour cette raison de nombreux

auteurs utilisent les tenseurs g et a, .

En considérant 1’équation de Jeffery (étendue avec D, non nul) et ’équation de Fokker-

Planck, la dérivée particulaire de g, s’écrit de la fagon suivante [59] :

P4y g —a @ ila va 7250 J+2D,(1-3a,) soit

Dt =224, 74,5 Zﬁz gzl Z'=4 r =2 ’

Da, . . .

Di = Qikakj “a,kQ/g +/1{7fka1g +a,7y =2%u o }+ 2D, (é‘y _3%‘) a7

I1 est possible d’établir de la méme fagon une équation d’échange pour le tenseur d’ordre

supérieur a, . Pour les deux cas, un probléme de fermeture apparait avec la présence d’un

tenseur d’orientation d’ordre supérieur a celui effectivement considéré. La résolution de
cette équation requiert alors 1utilisation d’une approximation de fermeture. Une
approximation de fermeture permet d’exprimer un tenseur d’orientation d’ordre supérieur
a partir d’un tenseur d’ordre inféricur. Les plus simples sont les approximations de
fermeture linéaire et quadratique qui sont exactes respectivement, pour une population de
fibres orientées aléatoirement et pour une orientation unidirectionnelle des fibres. La

Figure 1.4 permet de se rendre compte de Derreur induite par [utilisation de
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I’approximation hybride pour deux écoulements homogenes. Cette approximation de
fermeture est définie comme une combinaison des approximations linéaire et quadratique
[60]. L'évolution exacte du tenseur d'orientation d'ordre 4 reportée a la figure 1.4 est
calculée a partir de la fonction de distribution (15). L’équation 17 est celle qui est le plus

couramment résolues dans les modéles pour prédire I’ orientation des fibres.

1.2.3 Equations constitutives

La plupart des modeles proposés a ce jour reposent sur des considérations
hydrodynamiques ou les forces de contact entre les fibres ne sont pas prises en compte.
Les théories hydrodynamiques seules sont donc insuffisantes pour décrire la rhéologie
des suspensions de fibres trés concentrées. De plus, les modeles hydrodynamiques
présentés par la suite, comme la plupart des modeles écrits a ce jour, supposent que la
matrice est newtonienne.

Dans le cas des systémes dilués les particules sont hydrodynamiquement indépendantes
dans le sens que les perturbations du champ de vitesse qu’elles induisent ne se
chevauchent pas. Plusieurs modéles, comme par exemple ceux de Hinch et al. [59] et
Batchelor [61], prédisent correctement la viscosité en cisaillement des suspensions de

fibres appartenant a ce régime de concentration.
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Figure 1.4 Composantes non nulles du tenseur d’orientation d’ordre 2 pour un état d’orientation
initial des fibres isotrope et une diffusivité nulle. a : cisaillement simple; b : élongation plane. Réalisé

avec le logiciel Matlab selon les travaux de Altan et al. [62]
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Si les particules interagissent mais seulement hydrodynamiquement, le régime de
concentration semi-dilué est alors atteint. Batchelor [61] propose une forme générale de
I’équation du champ de contrainte pour des suspensions de particules de forme
quelconque dans un fluide newtonien a une concentration arbitraire. L’homogénéisation
spatiale ainsi réalisée par Batchelor permet d’accéder a un niveau de description
macroscopique du fluide pour lequel les contributions de la matrice et des fibres sont
distinctes. L’application de ce résultat général aux suspensions non diluées demeure
difficile car le calcul de la contrainte macroscopique requiert de connaitre en détail le
champ de vitesse local autour des particules. Pour cela, Batchelor [51] développe une

approche cellulaire et I’applique pour prédire la contrainte intrinséque, [&]. en élongation

des suspensions diluées et semi diluées de fibres alignées dans un fluide newtonien :

]=2. " as)
9 In(B)
avec f= % (distance moyenne entre les fibres divisée par leur rayon) et
N olé)-o, €
[0' (g)] = L‘)() (19)

o,(£)e,

ou Gy est la contrainte pour une fraction volumique de fibres nulle.

L’approche cellulaire consiste a approximer 1’effet des particules voisines en remplagant
la frontiere du champ d’¢écoulement de la particule considérée par une frontiere
équivalente. Acrivos et Shaqfeh [63] améliorent ’analyse qui est par la suite étendue

pour un fluide en loi de puissance par Goddard [49, 50] :
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/1 ;
[0-]: 2 pln _/n_l_ B avec B= LQ‘—(—Q si seulement : r>>3>>1 (20)
o |1 g 2+n 1(#)

Pour un fluide rhéofluidifiant ainsi considéré, la contribution des particules au champ de
contrainte est fortement diminuée en comparaison au cas d’une matrice newtonienne.

Dinh et Armstrong [64] appliquent le résultat générale de Batchelor [61] ainsi que son
approche cellulaire [51] pour exprimer le contribution des fibres au champ de contrainte

en régime semi-concentré qui dépend de leur état d’orientation initiale :

<c=f >:—P£+277m;='/+77m 3—;%:7;)2:24 ¥3))

avec h la distance entre les particules.

Pour un écoulement élongationnel uniaxial dont les fibres sont parfaitement orientées
selon I’écoulement, ce modéle se réduit a celui de Batchelor.

Lipscomb [65] reprend quant a lui les équations de la mécanique des milieux continus
pour les fluides isotropes transverses [66] et établit pour une solution diluée de fibres de

rapport de forme important I’expression suivante :

(o) =—PI+2n,(1+2¢,)y+7, In(r)

Z:g4 22)

Cette derniere expression se différencie de celle de Dinh et Armstrong (21)
essentiellement par le coefficient de couplage entre le tenseur des taux de déformation et

le tenseur d’orientation d’ordre 4. Ausias et al. [27] proposent de déterminer ce
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coefficient de couplage a partir de mesures en cisaillement simple. Une bonne corrélation
est ainsi obtenue entre les résultats expérimentaux pour du polypropyléne renforcé de 20

et 30 % en masse de fibres courtes.

1.3 Conclusion

Les auteurs s’accordent a dire que I’ajout de fibres & un fluide augmente sa viscosité en
cisaillement. Seule une divergence subsiste quant a la dépendance de I’amplitude de cette
augmentation avec le taux de déformation. Pour les fluides newtoniens, elle peut
s’expliquer par une évolution de la microstructure lors des mesures. A cette hypothése
vient s’ajouter pour les fluides non-newtoniens, I’hypothése d’un taux de cisaillement
effectif accru par la présence des fibres.

L’¢élasticité ne semble par contre pas étre affectée par la présence des fibres bien que la
premicre différence des contraintes normales augmente. Cette tendance, a I’opposé de
Pobservation de la diminution du gonflement en sortie de filiere, serait liée aux
phénomeénes d’interaction entre les fibres.

La viscosité élongationnelle relative augmente également avec la fraction volumique de
fibres. De la méme fagon que la viscosité en cisaillement, elle diminue avec le taux de
déformation pour les suspensions composées d’un fluide non-newtonien.

Les équations constitutives existantes comportent de nombreuses restrictions, notamment
sur le régime de concentration, le rapport de forme des particules et le comportement
rhéologique de la matrice qui les éloignent de la description des thermoplastiques

renforcés de fibres courtes.
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1.4  Objectifs

Les effets principaux engendrés par la présence des fibres ont donc été a ce jour pour la
plupart explorés. La corrélation des résultats et plus encore des propriétés rhéologiques
entre elles demeure cependant difficile en raison de la disparité des suspensions €tudiées
et du manque d’éclaircissement des résultats. Pour combler ce manque, nous allons par la
suite étudier le comportement d’un polypropyleéne renforcé de fibres de verre courtes.
Aux techniques rhéologiques appliquées par les études antérieures vient s’ajouter
I’utilisation d’un rhéométre en ligne composé d’une filiere plate et d’un convergent
planaire hyperbolique. Des taux de déformation 20 fois supérieurs a ceux rapportés dans
la littérature seront ainsi atteints afin d’étendre les données actuelles sur la viscosité
élongationnelle de ces suspensions. L’utilisation de I’ensemble de ces techniques
permettra de clarifier et de confirmer certaines conclusions mais aussi de les unifier pour
un seul et méme matériau. L'évaluation des équations constitutives se limitera a celle
donnée par Goddard. Les systemes considérés par les autres équations constitutives étant

trop €loignés de nos matériaux.
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CHAPITRE II : CARACTERISATION RHEOLOGIQUE EN CISAILLEMENT

II.1 Matériaux étudiés

Le polypropyléne chargé de fibres de verre courtes utilisé est commercialisé sous la
forme de granulés par la société Basell (Hostacom G3 NOIL). L’utilisation de deux
concentrations massiques de fibres de verre différentes, nous a permis d’étudier le
comportement de ces systémes pour les régimes de concentration semi-dilués et
concentrés. Les caractéristiques principales des fibres sont regroupées dans le tableau II.1
ou, la longueur moyenne en masse, Ly, et la longueur moyenne en nombre, L,, sont
définies de la fagon suivante :

B zl_ nL;

' Zi h, Li (23)

n, L :
L - 2k
2. 24)

L

La distribution de longueur des fibres contenues dans les granulés a été déterminée par
mesure directe aprés calcination de la matrice (Figure 1.1 & Figure 11.2). Un logiciel
d’analyse d’image (Visilog) nous a permis d’effectuer ces mesures a partir de clichés
obtenus en microscopie optique. L’attrition des fibres liée a I’injection a également été
quantifiée ainsi que celle induite par [’utilisation d’un mélangeur interne pour la
préparation des pastilles (I1.2.1.1). La taille des fibres mesurées correspond alors a la

taille réelle des fibres en amont du rhéométre en ligne et de la taille réelle des fibres avant
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les mesures avec les rhéométres rotatifsm (Tableau I1.2). Les paramétres de mise en
ceuvre utilisés lors de I’injection et du mélangeage sont résumés dans le tableau I1.3. Les
paramétres donnés pour la presse a injection correspondent a ceux utilisés lors des
mesures avec le théométre en ligne. Le cas le plus critique pour la rupture des fibres est

considéré avec une vitesse d’injection de 200 mm/s.

Tableau 11.1 Caractéristiques des renforts contenus dans les granulés de polypropyléne utilisés

Nom Nom % % Diamétre L, L,, L,/ L,
commercial  utilisé massique  volumique des fibres, um um

de fibres de fibres  um

Hostacom PPO 0 0 - - - -
G3 NO1 L PP10 10 3.8 15 790 610 1.3
PP30 30 13.2 15 520 430 1.2

Il en ressort que les deux matériaux ne se différencient pas uniquement par leur
concentration en fibres de verre mais aussi par la longueur de leurs fibres. Les longueurs
moyennes en masse et en poids des fibres du polypropylene renforcé de 30 % en masse
sont inférieures a celles des fibres du polypropyléne renforcé de 10 % en masse. Ce
résultat était attendu du fait qu’initialement la longueur des fibres contenues dans le PP30
est inférieure a celle du PP10. De plus, il est intéressant d’observer que la rupture des
fibres est dans le cas de la presse a injection fonction de la concentration en fibres. Le
mécanisme de rupture par interaction entre les fibres est donc prépondérant sur celui par
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interaction entre les fibres et les parois. Le cas contraire est observé pour le mélangeur
interne. Les distributions de taille des fibres obtenues aprés I'utilisation des deux
techniques de mise en forme restent suffisamment proches pour que les résultats
rhéologiques qui en sont issus soient comparables. Finalement, aucune tendance ne se
démarque pour les deux appareils sur une rupture plus importante des fibres longues par

rapport aux fibres courtes.
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Tableau 11.2 Rupture des fibres dans les procédés de mise en ceuvre précédents les mesures

rhéologiques

Matériau | Technique de mise en oeuvre L, um L,, um L,/ L,

PP10 Presse a injection 660 (-17%) 530 (-14%) 1.24
Mélangeur interne 520 (-34%) 440 (-28%) 1.18

PP30 Presse a injection 400 (-23%) 330 (-25%) 1.22
Meélangeur interne 350 (-33%) 300 (-30%) 1.15

Tableau 11.3 Paramétres de mise en ceuvre utilisés pour la presse a injection et le mélangeur interne

Presse a injection

Meélangeur interne

Vitesse de rotation de la vis, 100

rev/min

Contre pression, MPa 0.3

Température de la vis, °C Zone 1 :
Zone 2 :
Zone 3 :
Zone 4 :

Vitesse d’injection, mm/s 0.1-200

170

180

190

200

Vitesse de rotation de la vis, 40

rev/min

Temps de séjour, min

4

Température du mélangeur, °C 200
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IL.2 Comportement rhéologique en cisaillement

11.2.1 Le rhéométre a plateaux paralléles

Trois rhéométres a contrainte imposée et plateaux paralleles (AR2000, TA Instruments;
CSM, Bohlin Rheometer; SR5000, Rheometric Scientific) ont été utilisés en régime
permanent et dynamique pour mesurer les propriétés viscoélastiques de nos matériaux.
Ces instruments se composent de deux plateaux entre lesquels est placé 1’échantillon sous
atmospheére d’azote. Le plateau supérieur tourne a une vitesse angulaire, v, tandis que le
second est fixe.

La géométrie de mesure plan-plan a été optée a la place de la géométrie cone-plan dont
Pentrefer devient au dela d’un certain rayon inférieur a la taille de nos fibres. Bibbo et al
[6] ont en effet montré que la taille de ’entrefer doit étre supérieure a la taille des fibres
pour qu’elles ne soient pas contraintes par les parois. A la différence de la géométrie
cone-plan, le taux de cisaillement appliqué au matériau n’est pas constant et varie
linéairement selon le rayon. Pour un matériau homogene, cette déviation peut étre
aisément prise en compte dans I’analyse des résultats. Dans le cas des suspensions, dont
leur microstructure évolue en fonction de la déformation, les fonctions matérielles

mesurées ne caractérisent pas alors une microstructure uniforme.

11.2.1.1 Préparation des échantillons

La caractérisation d’un matériau & I’aide d’un rhéomeétre rotatif en géométrie plan-plan

nécessite de préparer au préalable des pastilles. Nous avons choisi comme technique de
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mise en forme le moulage par compression a 200°C. Pour prévenir la dégradation
thermique du matériau lors des essais, un stabilisant thermique (Irganox B225) a été
ajouté a la concentration de 1% en masse & nos matériaux grace a un mélangeur interne
avant leur compression (Tableau I1.3).

L’orientation des fibres induites par ce procédé de mise en forme s’apparente a un état
d’orientation orthotrope. Une orientation privilégiée dans la direction orthoradiale (i.e,
dans la direction perpendiculaire au rayon de la pastille; [27]) est obtenue suite a un
précisaillement jusqu’au régime permanent (11.2.1.3).

Certains résultats qui vont suivre et principalement ceux donnés pour le polypropylene
renforcé de fibres de verre comportent une estimation de I’incertitude de mesure. Elle
représente 1’écart type observé lors de la caractérisation de trois pastilles différentes. En
présence de fibres, 1’écart type estimé augmente avec leur concentration et diminue dans
le cas ou I’échantillon est préalablement cisaillé jusqu’a I’équilibre. 1l est de plus

indépendant de la fréquence et du taux de déformation imposés.

11.2.1.1 Ecoulement de cisaillement oscillatoire de faible amplitude

Un écoulement de cisaillement oscillatoire de faible amplitude permet de définir le
comportement visqueux et élastique d’un matériau. Le test consiste a imposer a la plaque
supérieure une rotation oscillatoire de faible amplitude sinusoidale a une fréquence, @.

La déformation et le taux de cisaillement sont alors donnés par :

Y (t)= ¥° sin(ax) et V()= y'wcos(ax) = 7° cos(ax) (25)
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ou ¥ et 7° représentent respectivement ’amplitude positive de la déformation et du

taux de déformation oscillatoire. Pour des déformations de faibles amplitudes,
I’hypothése selon laquelle la contrainte est linéaire par rapport a la déformation ou au
taux de déformation peut étre posée. La contrainte de cisaillement est alors définie en

terme des fonctions viscoélastiques linéaires, i.e., G’, G’ etn’, ’” de la fagon suivante :
7,, =—G'(w)y" sin(ax) - G"'(0)y’ cos(ax) (26)

7, =11 (@)} cos(@r) - (@)7" sin(ax) @D

Le module de perte, G”°, et la viscosité dynamique, n’, représentent la dissipation
visqueuse d’énergie alors que le module de stockage, G’, et la rigidité dynamique, n’’,
donnent des informations sur la nature élastique du matériau. Pour un fluide newtonien,
le module de stockage est nul et la viscosité dynamique est égale a la viscosité.
Réciproquement, pour un solide élastique, le module de perte est nul et le module de

stockage est égal au module élastique du matériau.

i) Zone de linéarité

Le critére choisi pour délimiter la zone de linéarité du polypropyléne est une variation
inférieure a 5% de la viscosité complexe. Elle s’étend alors au regard de la figure 11.3
jusqu’a une déformation de 0.05 pour une fréquence de 0.628 rad.s”. Pour des
déformations supérieures, 1’hypothese selon laquelle la contrainte est linéaire par rapport
a la déformation ou au taux de déformation n’est plus valide et les équations (26) et (27)

ne sont plus applicables.
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Figure 11.3 Balayage en déformation du pelypropyléne pour différentes pulsations (CSM) ; T'=200°C

Les systémes chargés de fibres dispersées sont quant a eux non linéaires méme aux
faibles déformations (Figure I11.4). Leur comportement rhéologique est fortement
dépendant de la déformation. Cependant, seule la suspension dans le régime concentré
montre un comportement sensiblement différent. Une variation de la viscosité de pres de
11 % pour une déformation de 0.05 est observée pour ce matériau alors qu’elle reste
inférieure a 5% pour le matériau contenant 10 % en masse de fibres. Un comportement
nettement moins non-linéaire est observé dans le cas ou l’échantillon est précisaillé
pendant 6000 s & une contrainte de 1000 Pa (Figure I1.5 & Figure 11.22). Ce résultat est
attendu dans la mesure ou la non-linéarité de ces matériaux est principalement due a

I’évolution de la microstructure vers un état d’équilibre. Le précisaillement a pour effet
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Figure 11.4 Balayage en déformation 2 0.628 rad/s du polypropyléne pour différentes concentrations

massiques de fibres (CSM) ; T = 200°C
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Figure 11.5 Balayage en déformation a 0.628 rad/s pour le polypropyléne renforcé de 30 % en masse
de fibres ; 7=200°C
44




45

de rapprocher la microstructure vers un état stable, limitant ainsi la non-linéarité lors du
balayage en déformation qui le succede.

Pour les balayages en fréquence, une déformation de 0.05 a été retenue pour I’ensemble
des matériaux a I’exception du polypropyléne chargé de 30 % de fibres non cisaillé pour
lequel une déformation de 0.005 a été employée. Cette déformation permet de se
rapprocher au mieux du critére défini précédemment. Son influence lors d’un balayage en
fréquence est illustrée a la figure I1.6. Elle regroupe les résultats de plusieurs balayages
en fréquence successifs sur un méme échantillon se différenciant par I’amplitude de la

déformation employée. La diminution de la viscosité complexe, n7*, définie comme le

rapport entre les amplitudes complexes de la contrainte de cisaillement et du taux de
cisaillement, mesurée avec I’augmentation de 1’amplitude de la déformation est en réalité
plus faible. L application de plusicurs cycles d’oscillations a en effet tendance a modifier
la microstructure présente initialement (I.1.3.1ii) comme tend a le montrer la figure 11.7,

si I’on considére bien entendu que la matrice n’est pas oxydée thermiquement.
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Figure 11.6 Viscosité complexe en fonction de la pulsation pour le polypropyléne renforcé de 30 % en

masse de fibres pour différentes déformations imposées (AR 2000) ; 7= 200°C
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Figure 11.7 Balayages en fréquence & une déformation de 0.005 qui ont succédé chaque balayage en
fréquence de figure I1.6 (SR 5000) ; T =200"C
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ii) Influence de la température sur la viscosité complexe du polypropyléne

La figure 11.8 représente la courbe maitresse du polypropyléne obtenue selon le principe
de superposition temps température [67]. L’énergie d’activation peut étre déterminée a

partir des facteurs de glissement utilisés, ar (28), et de la loi d’Arrhénius (29).

L _IDTp, D)

LT () %)
a, =ex E —l——i (29)
rEEPRI T T,

Pour notre polypropyléne, une énergie d’activation de 36,82 kJ/mol nous est donnée par
la figure 11.9. Cette valeur est cohérente avec la littérature qui indique une énergie

d’activation comprise entre 36 et 50 kJ/mol pour le polypropyléne.

iii) Influence de la concentration de fibres de verre courtes et d’un précisaillement

La présence de fibres affecte ’ensemble des fonctions viscoélastiques linéaires a

I’exception de I’angle de déphasage, 6 ((30) & Figure 11.10).

(30)

Le comportement élastique du matériau est donc indifférent a la présence des fibres. Par
contre, la viscosité complexe augmente considérablement pour le systéme concentré

(Figure 11.11 et Figure 11.15). Pour le systéme semi-concentré, un écart moins important
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Figure 11.8 Courbe maitresse du polypropyléne a 200°C (AR 2000)
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Figure 119 Evolution du facteur de glissement en fonction de la température
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Figure I1.11 Influence de la concentration massique de fibres sur la viscosité complexe du

polypropyléne chargé ; T=200°C
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est observé. Les modules suivent le méme comportement que la viscosité complexe et
leur intersection intervient d’une fagon significative a la méme fréquence (Figure 11.12).
Le module de stockage du systéme concentré ne présente pas de plateau, contrairement a
la suspension trés similaire, de part sa fraction volumique de fibres, la longueur et le
rapport de forme des fibres, étudiée par Kitano et al. [19]. Cette absence s'explique
vraisemblablement par le fait que les balayages en fréquence présentés, commencent par
les plus hautes fréquences de pulsation a la différence de ceux effectuées par Kitano et al.
[19].

Les échantillons utilisés pour les précédentes mesures n’ont pas ¢té conditionnés.
L’orientation des fibres correspondait donc a celle induite lors de la mise en forme de
I’échantillon par compression. Cette orientation s’apparente a une orientation aléatoire
dans le plan de cisaillement qui sous I’effet d’une déformation en cisaillement évolue
vers une orientation d’équilibre (11.2.1.3). La figure 11.13 présente la viscosité complexe
avant et aprés un essai de fluage a 1000 Pa jusqu’a I’équilibre. Un précisaillement a
contrainte imposée a pour effet de diminuer la viscosité complexe d’autant plus que la
contrainte imposée est importante. Le module visqueux diminue également tandis que le
module élastique reste constant (Figure 11.14).

Finalement la figure I1.15 présente la viscosité relative des deux suspensions (31).

Aucune dépendance de leur viscosité relative par rapport au taux de cisaillement n’est

observée.
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11.2.1.2 Cisaillement en régime permanent

Dans le cas d’un cisaillement permanent le plateau supérieur tourne a une vitesse
angulaire constante. La viscosité, 1, la premiére et la seconde différence des contraintes

normales, N; et N>, sont obtenues a différents taux de cisaillement, 7, a partir des

équations suivantes [68] :

. A%
}/R:ZR (32)
. T dIn(T /27R*) T .
= 3+ = 3+clT, 33
p)= |3+ LI | a7, @
. . 2F 1 dinF 2F 1 . .
NI(J/R)_NZ(}/R):;[_R_z(l-i_—idln}'/RJ:7[R2 [1+502(F771e)JzN1(7R) 34

ou, T représente le couple requis pour imposer la vitesse angulaire, v et F' la force de
compression nécessaire pour maintenir constant I’entrefer de hauteur 4 entre les plateaux
de rayon R. Pour un polymeére fondu, N, est négative et vaut classiquement 10 % de N, ce
qui permet d’appliquer I’approximation faite a I’équation (34).

La plage de taux de cisaillement approchée s’étendaient de 1.25 10°s120.1258 57! pour
le polypropyléne non chargé et de 1.25 10° s 4 0.2 s pour le polypropyléne renforcé.

Au dela de ces taux de déformation le matériau se voyait expulsé de I’entrefer. Pour
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s’assurer d’avoir atteint le régime stationnaire, le couple mesuré était moyenné sur des
intervalles de 1 min pour les plus bas taux de cisaillement et de 40 s pour les autres,
jusqu’a ’obtention de 3 valeurs consécutives identiques a plus ou moins 2%. Ces essais
étaient précédés d’un essai de fluage comme décrit au paragraphe suivant afin de

s’assurer que la microstructure soit dans un état stable.

i) Présence de glissement aux parois

Dans un premier temps, nous avons vérifié 1’absence de glissement aux parois selon la
méthode posée par Yoshimura et Prud’homme [69]. Aucun glissement n’a pu étre détecté
pour le polypropyléne. En effet, I"erreur relative sur le couple pour deux essais dont seule
la hauteur de I’entrefer les différencie (i.e., 835 et 1240 um) s’est révélée étre inférieure a
5% (Figure I1.16). Tandis qu’une erreur relative également inférieure a 5% a été estimée
sur le couple pour trois échantillons différents mais dont la taille de I’entrefer était
identique (i.e., 835 um). Des mesures similaires avec le systeme concentré pour trois
hauteurs d’entrefer différentes ont été effectuées. 1°objectif avoué était de mettre en
évidence les effets de parois. Aucune tendance n’a pu étre soulignée. Ce résultat tend a
rejoindre la conclusion de Bibbo et al. [6] selon laquelle les effets de parois deviennent
négligeables pour une hauteur d’entrefer au moins égale a la longueur des fibres. A noter
également que la procédure utilisée ici tend a restreindre par 1’alignement des fibres
I’influence des parois. Un écart marqué entre les différentes mesures ne pourrait pas de
plus étre entiérement assigné aux effets de parois lors de la mesure. La diminution de

I’entrefer diminue la mobilité des fibres et par conséquent le conditionnement ne donne
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plus une microstructure semblable dans tous les cas. Aux effets de parois alors mis en
évidence lors de la mesure s’ajoutent indirectement ceux mis en jeu lors du

conditionnement.

ii) Balayages en taux de cisaillement

Pour les plus hautes vitesses de cisaillement imposées, les contraintes atteintes dépassent
la valeur de 1000 Pa imposée lors du précisaillement. Ces vitesses sont donc supérieures
a celles engendrées lors du précisaillement. Selon la conclusion de Ramazani et al. [28]
(I.1.3.1iii), la microstructure dite d’équilibre est donc susceptible d’évoluer lors de la
mesure (Figure 11.17). La figure II1.18 présente la viscosité obtenue pour le systéme
concentré lors d’un balayage pour des taux de cisaillement compris entre 1.25 107 57" et
0.2 s succédé d’un deuxiéme balayage dans le méme sens de rotation de 0.2 5! de 1.25
102 s, La viscosité mesurée lors du premier balayage ne se superpose pas a celle
mesurée lors du second balayage. Cela laisse sous entendre que la microstructure €évolue
effectivement lors du premier balayage. Une superposition des résultats est par contre
obtenue lors d’un balayage en contrainte de 80 a 900 Pa puis de 900 a 80 Pa (Figure
I1.19). Il est a noter cependant que pour les taux de cisaillements atteints en dernier lieu
lors du second balayage (i.c., les plus faibles taux de cisaillement), la viscosité mesurée
lors du second balayage est plus importante que celle mesurée lors du premier balayage.
Cette divergence illustre éventuellement la création d’une structure lors d’un cisaillement

permanent a faibles taux de cisaillement.
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Figure 11.16 Influence de la hauteur de I’entrefer lors d’un balayage en taux de cisaillement pour le

polypropyléne (AR 2000) ; 7=200"C
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Figure 11.18 Balayage en taux de cisaillement pour le polypropyléne

fibres (AR 2000) ; T =200°C, ¢; = 1 (34)
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30 % de fibres (AR 2000) ; T =200°C, ¢; = 1 (34)
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La figure I1.20 compare la viscosité en fonction du taux de cisaillement pour les
différentes concentrations. On constate que le comportement des suspensions ne
s’apparente plus au comportement de la matrice 4 la différence des observations
précédentes en cisaillement oscillatoire. L’augmentation de la viscosité liée a la présence
des fibres varie en effet en fonction du taux de cisaillement. Elle décroit respectivement
de 94 % 421 % et de 18 % a 5 % pour les polypropylénes chargés de 30 % et 10 % en
masse de fibres lorsque le taux de cisaillement augmente de 1.25 10351 20.1258 s

Les coefficients des contraintes normales primaires (i.e, l'opposé de la premiére

différence des contraintes normales divisée par le taux de cisaillement au carré), ‘¥,

présentés a la figure I1.21 sont & considérer avec réserve bien que les plus faibles
amplitudes de la force normale enregistrées lors des essais (i.e. 0.02N) étaient comprises
dans la limite de précision de ’appareil (i.e. 0.01N). En effet, la relaxation complete des
échantillons aprés le précisaillement n’a pas été atteinte d’une fagon uniforme.
Cependant, au regard de la figure 11.21, il semblerait que 1’ajout de fibres a pour effet
d’augmenter le coefficient des contraintes normales primaires. D une fagon similaire aux
résultats rapportés dans la littérature (1.1.4), cette augmentation est davantage prononcée
au plus faibles taux de cisaillement. L’approximation effectuée a I’équation (34)
s’applique bien pour les polyméres homogenes; il est moins certain qu’elle reste correcte

pour les systémes chargés.
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11.2.1.3 Essai de Fluage

Un essai de fluage consiste a imposer une contrainte déterminée tout en mesurant la
déformation qui en résulte. Pour les suspensions non diluées de fibres (Figure 11.22), la
viscosité augmente dans un premier temps pour atteindre une valeur maximale et décline
ensuite jusqu’a une valeur d’équilibre une fois le régime permanent atteint (Tableau 11.4).
Le lien entre la microstructure et le pic de viscosité n’est pas encore clairement établi. 11
est imperceptible pour un polymére non chargé ou pour un polymere chargé de
microbilles de verre ce qui montre qu’il est lié a I’état d’orientation des fibres (I.1.3.11i1).
Son amplitude augmente avec la concentration volumique de fibres (Figure 11.22) mais
les mesures ne permettent pas de conclure que son amplitude relative, par rapport a la
viscosité stationnaire, augmente également avec la concentration volumique (Tableau
I1.5). Elle varie également avec la distribution d’orientation initiale des fibres. Un second
fluage est imposé suite au premier mais cette fois ci dans le sens de rotation contraire. Un
pic de viscosité plus faible est toujours observé pour le systéme concentré tandis qu’il
devient imperceptible pour le systéme semi-concentré (Figure 11.23). Une orientation
privilégiée des fibres dans la direction orthoradiale a donc pour effet de diminuer
I’amplitude du pic de viscosité. La viscosité stationnaire atteinte lors de ce second
cisaillement est égale a la viscosité stationnaire obtenue lors du premier fluage. Cela sous

entend que les microstructures formées lors des deux essais sont similaires.
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Tableau 114 Viscosités obtenues pour un méme taux de cisaillement en régime permanent (11.2.1.2)

et en régime transitoire a I’équilibre ; T = 200°C

% massique | Taux de cisaillement, 5 Viscosité, Pa.s
de fibres En régime permanent En régime transitoire
0 0.045 22 200 + 300 21 000
10 0.046 21 500 + 700 25300
30 0.03 33 100 £ 1600 34 000

Tableau I1.5 Viscosités maximales mesurées lors d’un essai de fluage pour une contrainte de 1000

Pa; T =200°C

% massique de fibres | Viscosité maximale, Pa.s Viscosité maximale relative, %
10 27 200 + 1500 26+ 11

30, 1¥ fluage 39 800 + 2000 20+ 12

30, 2™ fluage (sens | 35900 + 1900 85+ 11

inverse du premier)
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Figure 11.22 Influence de la concentration massique de fibres pour un essai de fluage a 1000 Pa (SR

5000) ; Echantillons nen précisaillés, T = 200°C
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I1.2.2 Le rhéomeétre capillaire

Les essais de rhéomeétrie capillaire permettent d’obtenir les courbes d’écoulements pour
des gradients de vitesse compris entre 1 s et 1000 s”'. Cette méthode consiste 4 mesurer
la perte de pression le long d’un capillaire pour différents débits. L’analyse de
I’écoulement pour un fluide newtonien permet de relier la perte de charge, AP, a la

contrainte a la paroi, Ty (35), et le débit, Q, au taux de cisaillement a la paroi, ¥, (36).

Pour cela on suppose que I’écoulement est incompressible, isotherme et établi, que la
viscosité est indépendante de la pression, que le fluide est homogene et qu’il n’y a pas de

glissement a la paroi.

_APR
Y (35)
40
== 36
Va s (36)

ou L est la longueur du capillaire et R son rayon.
Pour un fluide non newtonien, le taux de cisaillement doit étre corrigé en utilisant la
correction de Rabinowitsch :

.1 dlogy, |.
¥ 4{ dlogr}y" ©7

En pratique en raison de la taille et de la courbure de la géométrie d’écoulement, la perte
de charge est mesurée par un capteur placé en amont de I’entrée effective du capillaire et

en aval de la sortie effective du capillaire. Elle comprend donc non seulement la perte de
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charge liée a I’écoulement du matériau dans le capillaire mais également celle induite par
les effets d’entrée et de sortie. La correction de Bagley permet de déterminer ces pertes
de charge en utilisant plusieurs capillaires de longueurs différentes mais de diamétres
identiques. L’intersection du tracé de la perte de charge totale en fonction du rapport de
forme des capillaires avec I’axe des ordonnées donne, pour un débit donné, la perte de
charge liée aux effets d’entrée et de sortie. Finalement, la correction de Mooney peut étre
utilisée pour prendre en compte la présence éventuelle de glissement a la paroi. Elle
requiert 1’utilisation d’au moins trois capillaires de rayon différents mais de longueur
identique. Cette derniére correction n’a pas ¢té prise en compte dans le cadre de cette
¢tude.

Les capillaires utilisés avaient un diamétre, D, de 1.27 mm et des rapports L/D de 24.6,
35.5, 40 et 80.1 et un angle d’entrée de 45°. Les diagrammes de Bagley obtenus pour le
polypropyléne seul et renforcé de 30 % en masse de fibres de verre sont linéaires et
laissent supposer que les effets d’entrée et de sortie sont négligeables pour les deux
matériaux (Figure 11.24 et Figure 11.25). Une toute autre lecture des diagrammes peut étre
faite au regard de ceux donnés par Crowson et al. [33] pour un polypropyléne non chargé
et chargé de 20 % en masse de fibres de verre (# = 50; / = 500 pum). Ils observent pour les
deux matériaux une perte de charge non linéaire en fonction du rapport de forme des
capillaires. Cependant, un alignement des points peut aisément étre considéré pour les
capillaires de rapport de forme compris entre 20 et 100. L’omission des résultats donnés

par les capillaires de rapport de forme plus faible conduit aux mémes conclusions
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Figure 11.24 Diagramme de Bagley du polypropyléne 4 200°C (Rhéométre capillaire)
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énoncées précédemment pour nos matériaux. Cette non linéarité des diagrammes de
Bagley s'explique le plus couramment par la dépendance de la viscosité avec la
température et la pression auquel s'ajoute pour les systémes chargés I’évolution de
I'orientation des fibres. Les deux premiers effets se ressentent pour un polymeére au dela
d’une pression de 20 Mpa. (Figure 4 a la page 74 de la référence [67]) ce qui explique
alors pourquoi les effets d’entrées ne sont pas perceptibles sur nos diagrammes. Dans la
suite de I’analyse, la perte de charge totale sera tout de méme assimilée a la perte de
charge dans le capillaire. La méthode de Cogswell (111.1.2) pour déterminer la viscosité
¢longationnelle n’est donc pas applicable dans ce cas ci.

Le comportement du polypropyléne chargé de 30 % en masse de fibres de verre courtes
se distingue nettement du polypropyléne non renforcé pour des taux de cisaillement de 2
a 12 s tandis qu’il tend a se confondre avec ce dernier aux plus hauts taux de
cisaillement (Figure I1.26 & Figure I1.27). Ce comportement non uniforme peut
s’expliquer entre autre par le fait que I’état d’orientation des fibres évolue en fonction du
débit, comme 1I’a montré Crowson et al. [33]. Ils ont observés que I’alignement des fibres
augmente avec le débit ce qui diminue la perturbation du champ d’écoulement et réduit
ainsi la dissipation visqueuse générée par leur présence. Par conséquent, la déviation

positive qu’engendrent les fibres sur la viscosité se voit diminuer (Figure I1.13).
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11.2.3 Le rhéométre filiere plate

11.2.3.1 Description du dispositif

Pour étudier le comportement rhéologique en cisaillement de nos matériaux pour des
conditions proches a celle rencontrées lors du procédé d’injection, un rhéometre filiére
plate a ét¢ développé. Le principe consiste a le monter a la place d’un moule
conventionnel sur une presse a injection €lectrique Sumitomo SES50S.

L’ensemble du dispositif est présenté schématiquement a la figure 11.28. Le rhéomeétre est
constitué de trois parties principales en acier (P20): un convergent, une fente
rectangulaire et un divergent. La fente fait 25 mm de large pour une hauteur minimale de
2 mm. Elle permet de balayer une gamme de vitesse de cisaillement apparente comprise
entre 10" et 10° s™'. Trois capteurs (Grefan ISI 0101 et Dynisco TPT) de pression situés a
25, 60 et 95 mm de D’entrée affleurent a la paroi de la fente. Deux autres capteurs de
pression (Grefan ISI 0101 et Dynisco TPT), toujours affleurant a la paroi, sont placés I’un
a I’entrée du convergent et I’autre a la sortie du divergent. Une courbe de calibration pour
chaque capteur de pression a été mesurée a température ambiante. Pour chaque position,
le capteur de pression a été choisi selon sa plage de mesure. Deux sondes de température
situées a mi-hauteur du chenal en amont, T), et en aval, T, de la fente rectangulaire
permettent de connaitre la température du fluide. Une carte d’acquisition de National
Instruments PCI 6034 E couplée a un logiciel développé sous Matlab permet d’acquérir
ces pressions et ces températures a une fréquence d’échantillonnage de 40 Hz. Les

différents éléments chauffant du montage sont régulés par des contréleurs Omega
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CN491A dont leur consigne est ajustée en fonction des températures T; et T,. L’écart de
température le long du rhéométre a pu ainsi étre maintenu inférieur a 2°C. La vis de
I’unité de plastification de la presse a un rayon de 16 mm et une course de 104 mm. La
vitesse d’injection maximale dépend de la pression d’injection et s’étend dans le meilleur
des cas jusqu’a 200 mm/s. Les paramétres d’injection qui ont ¢été utilisés pour I’ensemble

des mesures sont résumés dans le tableau I1.2.
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11.2.3.2 Analyse des résultats

i) Signaux des capteurs de pression et des capteurs de température in situ

La figure 11.29 présente les signaux des capteurs de pression de la fente rectangulaire en
fonction du temps pour un taux de cisaillement apparent égal a 5019 s (39). Dans un
premier temps, les pressions augmentent ce qui correspond au développement de
I’écoulement a P’intérieur de la fente puis des pressions relativement stables sont obtenues
indiquant que le régime établi est atteint. Les pressions d’équilibre sont calculées a partir
des moyennes sur cette période. Aucune différence notable n’a été relevée entre
I’établissement des profils de pression du polypropyléne et du polypropylene chargé de
fibres a basse vitesse comme a haute vitesse d’injection.

Les températures délivrées par les deux capteurs de température in situ ne sont pas
directement assimilables aux températures du fluide en amont et en aval de la filicre
plate. Leur présence affecte en effet I’écoulement du fluide et génere ainsi de la
dissipation visqueuse. De plus, pour les plus hautes vitesses d’injection, leur temps de
réponse est supérieur au temps d’injection et ne permet pas d’atteindre une température
d’équilibre. Ces deux phénomenes deviennent apparents pour nos matériaux pour des
vitesses d’injection supérieures a 1 mm/s (Figure 11.30 & Figure 11.31). L’amélioration de
ces mesures nécessiterait d’augmenter la réponse dynamique des capteurs, de limiter les
risques d’erreur par conduction et de réduire la dissipation visqueuse en utilisant des
thermocouples paralléles a la direction de 1’écoulement et pointant dans le sens contraire

de ’écoulement [70].
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Figure 11.29 Signaux des capteurs de pression en fonction du temps pour le polypropyléne renforcé

de 30 % en masse de fibres a 200°C (Rhéométre en ligne)
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Figure 11.31 Profils de température in situ pour une vitesse d’injection de 104 mm/s (Rhéometre en

ligne)

ii) Viscosité en cisaillement

L’analyse se fait de la méme fagon que pour le rhéomeétre capillaire a ’exception de la
correction de Bagley qui n’est plus utile ici, étant donné que les capteurs de pression sont
situés directement a la paroi de la fente. En revanche, une condition supplémentaire vient
s’ajouter aux hypothéses posées pour le rhéometre capillaire : I’écoulement du fluide ne
doit pas étre perturbé par la présence des parois latérales. 11 faut de plus s’assurer que le
profil de pression a ’intérieur de la fente est linéaire. Le cas échéant montre qu’une des
hypothéses citées précédemment n’est pas satisfaite. En effet, le fluide s’échautte
significativement lorsque le taux de cisaillement augmente ce qui entraine une diminution

de la viscosité du fluide. En contrepartie, la pression augmente et par conséquent la
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viscosité du fluide. Si les deux effets se compensent, il est possible de conserver des
profils de pression linéaires pour des taux de cisaillement important.
La contrainte a la paroi corrigée pour les effets des parois latérales, le taux de

cisaillement apparent et réel s’écrivent alors de la fagon suivante [87].

HAP
T, = 38)
20+ H/w)L
. 6Q
= 39
Va e 39
o1 dlogy, | .
=2+ —=24 40
4 3 { dlogz }Va (40)

ou L est la longueur de la fente, H son épaisseur et w sa largeur.

Pour des vitesses de cisaillement comprises entre 13 et 14 000 s, les viscosités en
cisaillement obtenues pour le polymére chargé et non chargé sont confondues (Figure
11.32). Ce résultat s’accorde avec les conclusions apportées par la théométrie capillaire.
La superposition des résultats donnés par ces deux techniques est présentée a I’annexe
IV. Aucune correction majeure des résultats, pour contrer I’influence de 1’échauffement
visqueux et de la pression, ne semble nécessaire étant donné que les profils de pression

sont linéaires (Figure 11.33 & Annexe III).
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iii) Application du principe de superposition temps température

La courbe d’écoulement du polypropyléne non chargé et du polypropyléne renforcé de 30
% en masse de fibres de verre ont été étendues avec des mesures effectuées a 180 et
220°C. Pour cela, I’ensemble des consignes en température du dispositif a été¢ diminué de
20°C pour la premiére température et augmenté de 20°C pour la seconde (a I’exception de
la consigne de la zone 1 de la vis d’injection). La courbe maitresse de viscosité, de
chacun des deux matériaux, est ensuite obtenue en appliquant le principe de superposition
temps-température décrit au paragraphe 11.2.1.1 (Figure 11.34 & Figure 11.35). La gamme

de vitesse de cisaillement balayée se déploie ainsi de 10 a 25 000 s

iv) Présence de glissement aux parois

D’autres essais ont été menés afin de vérifier la présence éventuelle de glissement aux
parois. Il peu étre détecté en utilisant des filiéres de géométrie semblables mais d’états de
surface différents. La filiére utilisée a un aspect de surface lisse et donc propice au
glissement. La modification de cet aspect de surface avec du papier sablé n’a pas donné
de résultats concluants en raison de sa mauvaise adhésion aux parois.

Une autre technique consiste a faire varier la hauteur de la filiére. La viscosité estimée du
polypropyléne a partir de deux filieres de hauteurs différentes (h = 2 et 2.64 mm) se
superposent parfaitement méme aux plus hauts taux de cisaillement (Figure 11.36). Aucun
glissement n’est donc mis en évidence. Cependant, cette absence de glissement aux
parois peut étre accentué par l'influence des parois latérales qui vient compenser la

présence de glissement. Les parois latérales ne sont pas en effet considérées lors de
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Figure 1135 Courbe maitresse de viscosité pour le polypropyléne renforcé de 30 % de fibres a 200°C

(Rhéométre en ligne)
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Panalyse. La perte de charge due a la friction au niveau des parois principales est ainsi
surestimée alors qu’elle est sous-estimée en présence de glissement. L’influence du
glissement est d’autant plus conséquent que la hauteur de la filiere est faible alors que
dans ce cas, celle liée aux parois latérales diminue ce qui permet alors de les différencier.
Une superposition similaire des résultats est également obtenue pour le polypropylene
renforcé de 10 % en masse de fibres de verre (L, = 530 um) (Figure 11.37). Un rapport
entre la hauteur de la filiére et la taille des fibres égale a 3.8 s’avere donc suffisant pour

que les interactions entre les fibres et les parois de la filiere plate soient négligeables.

v) Premiére différence des contraintes normales

L’estimation de la premiére différence des contraintes normales a partir de la pression de
sortic de la fente est couramment utilisée mais aussi controversée. La premicre
corrélation fut posée par Forgacs et Manson [42] (41) et étendue par la suite par Han et

al. [71] (42).

NI(TW) = Psortie 41)

nP
N\ =P, 1+——d ~—sone (42)
dnt,

Ces auteurs assument que 1’écoulement est complétement développé a la sortie de la
filiere et par conséquent que seule la contrainte normale contribue a la pression de sortie.
Choplin et Carreau [72] remettent en question cette hypothese en analysant I’écoulement

de sortie a partir d’un bilan macroscopique d’énergie mécanique [73]. Pour I’écoulement
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stationnaire d’un fluide incompressible viscoélastique, I’expression générale de ce bilan

est la suivante :
A(é p<vi >SJ + A(<pvx >S>+ A(<Txxvx >S)+ E, =0 (43)

Il différe des bilans traditionnels par la présence du terme <rxxvx> induit par la nature

élastique du fluide. Pour une expansion soudaine, 1’application de ce bilan permet

d’écrire une pression de sortie adimensionnelle sous la forme suivante :

sortie
=n,, =n, —n +n
tot v g
27 coo

" (44)
ou pour un matériau visqueux (faible nombre de Reynolds) le facteur de correction, n,
pour la variation d’énergie cinétique est négligeable. n, est le terme de correction pour la
dissipation visqueuse da au réarrangement du profil de vitesse a la sortie et ny, représente
le terme de correction dii aux contraintes normales. L hypothése précédente revient a
négliger le terme, ny, qui selon les travaux de Choplin et Carreau [72] contribue de fagon
importante a la pression de sortie. Les auteurs ont estimé cette contribution en déduisant
de la perte de charge totale celles liées a I’inertie et aux contraintes normales. Pour ce
faire, la premiére différence des contraintes normales a ét¢ mesurée a I’aide d’un

rhéomeétre Weissenberg et modélisée par une loi de puissance (45).

Nl = _(Txx - Tyy) = kT:y (45)
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La figure 11.38 présente les termes majeurs intervenant dans le bilan d’énergie mécanique
(44). Les paramétres des loi de puissance utilisées pour le développement de Choplin et
Carreau correspondent pour la viscosité a ceux donnés par les mesures avec la filicre
plate (Figure 11.34) et pour la premiere différence de contrainte normale, a ceux
déterminés avec le rthéomeétre a disques concentriques (Figure I1.21). Une forte
extrapolation est donc utilisée. Le coefficient d’énergie cinétique est négligeable tandis
que n, représente pres de 90 % du coefficient de correction totale. La premiere différence
des contraintes normales est donc surestimée si la dissipation visqueuse en sortie de
filiere est négligée comme ¢’est le cas aux figures 11.39, 11.47 et 11.48. Cette conclusion
permet d’expliquer 1’écart observé a la figure 11.39 entre les résultats obtenus avec un
rhéométre a plateaux paralléles et la fente rectangulaire. Une différence mineure est
¢galement observée entre le systeme chargé et la matrice.

A noter que pour I’ensemble des résultats reportés, les pressions de sortie et les
contraintes aux parois qui leur sont associées sont supérieures aux limites inférieures
données par Han [71] pour un polypropyléne (Psoriic > 50 kPa et 1, > 25 kPa). En dessous
de ces valeurs limites, Han n’observe plus de corrélations satisfaisantes entre les mesures
avec un rthéométre cone et plan et la méthode de la pression de sortie. 1l considére dans ce
cas que I’extrapolation linéaire utilisée pour estimer la pression de sortie n’est plus

valide.
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renforcé de 30 % en masse de fibres (A) (Rhéométre en ligne & AR2000)
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vi) Microscope électronique a balayage

L’état d’orientation des fibres dans la fente rectangulaire a été observé a P'aide d’un
microscope électronique a balayage Jeol JSM 840. Des échantillons de polypropylene
renforcés de 30 % en masse de fibres ont pour cela été prélevés de la fente rectangulaire

aprés une injection a une vitesse de 110 mm/s (ie., y,= 5308 s1). Les plans

d’observation ont été obtenus par rupture fragile des échantillons aprés les avoir plongés
dans de I’azote liquide.

Aucune évolution probante de ’orientation des fibres le long de la fente n’est observée
avec les clichés 11.40, 11.41, 11.42 et 11.43. Les fibres sont globalement comprises dans le
plan de cisaillement. 11 est de plus difficile de conclure quant a leur orientation dans ce
plan et sur la présence d’effets de parois et de migration. Il apparait donc nécessaire pour

conclure de faire appel a une méthode d’observation quantitative.
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Figure 11.40 Vue longitudinale a I’entrée de la fente rectangulaire pour le polypropyléne renforcé de

30 % en masse de fibres de verre suite a une injection 2 110 mm/s

Figure 11.41 Vue longitudinale a la sortie de la fente rectangulaire pour le polypropyléne renforcé de

30 % en masse de fibres de verre suite 4 une injection a 110 mm/s
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Figure 11.42 Vue transversale & I’entrée de la fente rectangulaire pour le polypropyléne renforcé de

30 % en masse de fibres de verre suite & une injection 2 110 mm/s

Figure 11.43 Vue transversale en sortie de la fente rectangulaire pour le polypropyléne renforcé de 30

% en masse de fibres de verre suite 2 une injection a2 110 mm/s
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1.3 Conclusion
Les viscosités en cisaillement obtenues sont récapitulées sur les figures suivantes. Elles
permettent de vérifier ’empirisme de Cox-Merz qui associe la viscosité complexe a la

viscosité en régime permanent des polymeres en solution et des polymeéres fondus :

77(7’)' P * (a)) = \/77'2 (a))+ " (a)) (46)

Cette relation s’accorde bien pour le polypropyléne vierge (Figure 11.44) mais elle est
mise en défaut pour le polypropyléne renforcé de fibres de verre aux plus hauts taux de
cisaillement (Figure 11.45 & Figure 11.46). A noter que les viscosités complexes reportées
pour les matériaux chargés correspondent a celles mesurées suite a leur précisaillement
jusqu’a I’équilibre. Les structures initiales lors de ces mesures sont donc identiques a
celles présentent lors des mesures en régime permanent aux faibles taux de cisaillement.
La divergence des résultats aux plus hauts taux de cisaillement traduit alors
vraisemblablement la formation d’une structure lors de [’écoulement en régime
permanent qui différe de celle présente en régime dynamique.

Les paramétres de la loi de Carreau par Yasuda et al. (46) de nos matériaux sont résumes
dans le tableau I1.6. Ils ont été estimés en considérant les données issues du rhéometre
plan-plan en régime permanent et en mode dynamique, du rhéometre capillaire et du
rhéometre filiere plate. Les deux classes de paramétres se différencient par I'importance

accordée aux hauts taux de cisaillement.
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Tableau 11.6 Paramétres du modéle de Carreau Yasuda pour les différents systémes

%massique de Classe 7,, Pa.s A, s n a

fibres

0 1 26910 1.02 0.32 0.57
2 25390 0.63 0.20 0.62

10 1 30075 0.88 0.26 0.57
2 29512 0.81 0.20 0.63

30 1 50510 0.52 0.17 0.38
2 43 810 1.00 0.20 0.49

87




88

05 1T TP Ty

104 3

@ 10° ¢ 3
© F E
o ]
=
£ 102 ¢ E
3 O Rhéometre plan-plan en régime permanent ) 1
Rhéomeétre plan-plan en mode dynamique - ]
v  Rhéométre capillaire A.‘
107 b A Rhéometre filiere plate A
E | —— Loi de Carreau Yasuda (1) ]
------- Loi de Carreau Yasuda (2)
100 Lot s sl 1 v et fd 1l 1l bt anil L1l 1 sl
0.01 0.1 1 10 100 1000 10000

Taux de cisaillement, s, o, rad/s

Figure 11.44 Courbe d'écoulement du polypropyléne a 200°C; Régle de Cox-Merz

10°

2 aond

10% E

o 10° 4
[0 £
o
=
&0 3
O  Rhéomeétre plan-plan en régime permanent .
© Rhéométre plan-plan en mode dynamique A
10t £ A Rhéométre filigre plate L
3 Loi de Carreau Yasuda (1) A Y
<<<<<<< Loi de Carreau Yasuda (2) A
100 Ll PRI 3 1l 1 sl Lol [T a1 aaunt L i aar]
1e-2 1e-1 1e+0 1e+1 1e+2 1e+3 le+4 1e+5

Taux de cisaillement, s™*, o, rad/s

Figure 1.45 Courbe d'écoulement du polypropyléne renforcé de 10 % en masse de fibres de verre

courtes a 200°C; Reégle de Cox-Merz
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Figure 11.46 Courbe d'écoulement du polypropyléne renforcé de 30 % en masse de fibres de verre

courtes 4 200°C; Régle de Cox-Merz

Un second empirisme qui prédit le coefficient des contraintes normales primaires a partir

de résultats de viscoélasticité linéaire a été proposée par Laun [21] :

0.7

N(7) _ 26 () H(G') )

W) ===

En raison de son origine purement empirique, son domaine de validit¢ doit étre, tout
comme le précédent, vérifié pour chaque classe de matériaux.

La figure 11.47 présente le coefficient des contraintes normales primaires déduit des
différentes mesures précédentes. Ceux donnés par le rhéometre filiere plate sont

représentés a titre indicatit au regard du développement fait au paragraphe (11.2.3.2v).
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Une corrélation satisfaisante est observée entre le rhéometre plan-plan en mode
dynamique et ce dernier en mode permanent. L’empirisme de Laun semble alors
s appliquer a notre polypropyléne tout comme il s’appliquait au polypropylene utilisé€ par
Laun pour son étude. Par contre, en présence de fibres courtes les données s’ajustent
nettement moins bien et elles ne permettent pas de valider cet empirisme (Figure 11.48).

A noter que les données aux plus faibles taux de déformation (Figure 11.47 & Figure
11.48) ne sont pas a fortiori significatives. Le cas contraire, elles signifient que la
contrainte normale est constante aux faibles taux de déformation .

L’ajout de fibres a notre polypropyléne a pour effet d’augmenter le coefficient des
contraintes normales primaires mesuré avec le rhéometre plan-plan. Cela ne signifie pas
pour autant que les propriétés élastiques de notre suspension soient ¢galement
augmentées. L angle de déphasage n’est pas en effet affecté par la présence de fibres
(Figure 11.10). Cette augmentation refléterait davantage la présence d’interactions entre
les fibres et d’effets de paroi [37]. Finalement, la pression de sortie extrapolée pour la
filiere plate n’est pas modifiée significativement avec 1’ajout de fibres contrairement aux

résultats rapportés par Kitano et al. [12] et Barbosa et al. [40].
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Figure 11.47 Récapitulatif des coefficients des contraintes normales primaires pour le polypropyléne ;

T=200°C
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CHAPITRE III : COMPORTEMENT RHEOLOGIQUE EN ELONGATION

Quand un polymére fondu s’écoule a travers une géométrie convergente, telle que dans
une filiere d’extrusion ou une buse et un moule d’injection, il est soumis a une
accélération qui crée une déformation élongationnelle uniaxiale ou planaire. Les
écoulements élongationnels sont donc rencontrés dans tous les procédés de mise en forme
des polymeéres fondus. Leur réponse en ¢longation jouent alors un r6le prépondérant sur
leur mise en ceuvre.

Des mesures précisent de viscosité élongationnelle nécessitent d’appliquer un taux de
déformation constant, ce qui est difficilement réalisable pour les polymeéres fondus. Seuls
les rhéometres développés par Miinsted [48] et Meissner [74] le permettent. Mais ils sont
limités a des taux d’élongation de 1’ordre de 1 s, loin de ceux engendrés lors des
procédés industriels. De plus, la viscosité¢ ¢longationnelle est considérablement plus
dépendante de la pression que son homologue en cisaillement [75]. Il est donc crucial de
la mesurer dans des conditions proches de celles rencontrées lors de leur mise en forme.
Une méthode simple pour générer des écoulements ¢longationnels a des taux
d’élongation élevés consiste a imposer au fluide un écoulement convergent. Cogswell
[76] fut le premier a proposer une méthode pour estimer la viscosité élongationnelle
apparente a partir de la perte de pression dans un convergent. D’autres modéles ont été
proposés par Binding [77] et Mackay et Astarita. [78]. 1Is sont appliqués par la suite a nos
matériaux aprés les avoir préalablement adaptés au cas des écoulements convergents

planaires hyperboliques.
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III.1 Méthodes d’analyse des écoulements convergents

II1.1.1 Profil de convergence

La méthode de Cogswell [76] et la méthode de Binding [77] sont explicitées par la suite
pour les cas de convergence forcée, c’est-a-dire, ou les lignes d’écoulement du fluide
suivent le profil du convergent. On considére alors tout au long des analyses qui vont
suivre qu’il n’y a pas de zones de recirculation ou de zones mortes dans le convergent. La
géométrie d’écoulement considérée est un convergent planaire a profil hyperbolique qui
permet d’imposer un taux d’¢longation constant au fluide tel que défini par James et al.
[79] et Kim et al. [80].

Pour une géométrie planaire (Figure I11.1), le taux d’élongation moyen s’écrit :

(o) - _ 0 d{ 1 ] 49

& 2wdz\ h(Z)

ou, <V__> est la vitesse moyenne pour une position z donnée, Q le débit volumique, w la

largeur et & la hauteur du convergent telle qu’illustrée a la figure I1.2.
Pour obtenir un taux d’élongation moyen constant selon z, il faut alors respecter le profil

suivant :

h(z) = (2@% + ij (50)

hO

Le taux d’élongation moyen s’écrit alors :
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(6(0) = -2 (—L—LJ (51)

2wl h, h,

ou Ay est la hauteur initiale du convergent et /4y sa hauteur finale.

A partir de I’équation précédente, deux convergents de longueurs différentes mais dont le
temps de résidence du fluide (Annexe VI) est identique pour un méme taux d’élongation
ont été dessinés (Figure IIL.1 (a) et (b) & Tableau II1.1). Les résultats donnés par ces deux
convergents permettront de compléter 1’étude numérique sur ’influence de la géométrie
de Park et al. [81] basée sur les résultats expérimentaux de James et al. [79]. Les auteurs
ont démontré ’influence du temps de résidence du fluide sur I’estimation de la viscosité
élongationnelle. Ils ont pour cela comparé la viscosité élongationnelle estimée a partir de
deux convergents de longueurs différentes (Figure I11.2). Selon leurs travaux, la viscosité
¢longationnelle du matériau considéré (fluide M; modélis¢ par le modeéle K-BKZ)

estimée a partir d’un convergent augmente avec sa longueur.

Tableau H1.1 Caractéristiques des convergents utilisés

Convergent hp, mm  hg, mm Longueur, L, mm Taux d’élongation maximum, &

max *

5" (Qmax = 161 mL/s)

a 4 1 12 200

b 4 1 24.1 100
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111.1.2 Méthode de Cogswell pour un convergent planaire hyperbolique

Cogswell assume que la perte de charge dans un convergent est la somme d’une perte de
charge due au cisaillement, AP, et d’une perte de charge due a I’élongation, AP.. Il
considére que ces deux contributions sont séparables et suppose que :

> la viscosité en cisaillement suit une loi puissance (77, = k"),

> la viscosité élongationnelle est indépendante de la contrainte (1], =& avec
t=1),

» les effets d’inertie sont négligeables,

» le taux d’élongation est défini par I’équation (51).
Au regard de ces hypothéses, la perte de charge due au cisaillement est calculée pour un
convergent conique et planaire avec I’hypothése de lubrification hydrodynamique. Pour
un convergent hyperbolique planaire comme défini précédemment, cette perte de charge
est donnée en considérant la correction de Rabinowitsch et une condition de non

glissement aux parois par :

AP (Q) = (@ 2n+ l)n kL [LJZ(M) — L_I_Jz(nﬂ)
’ 4w 3 h, h
e 2(n+l){ L ] ! ’

h, h
Tandis que la chute de pression en ¢longation est donnée par I’expression :
AP(Q)=n, 2| L L P
2wl h, h, h,
. . (53)
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Figure II1.1 Profil de deux convergents aux temps de résidence identiques pour un méme taux

d’élongation tel qu’utilisé pour cette étude
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Figure IIL.2 Profil de deux convergents aux temps de résidence différents pour un méme taux

d’élongation tel qu’utilisé par Park et al. [81}
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Nous pouvons étendre ce résultat pour évaluer le rapport entre AP, et AP, en €crivant la

A}

viscosité élongationnelle de la fagon suivante :

(r-1)
n, =1&" =1 LR I (54)
h, hy)2wL

On trouve alors :

. (e-2n-1)
% IR In| o
AP B wffnLHl hf ho h

e

AP, (6)"(2n+1)" 1
k
4 3 2(n+1)

Pour un fluide newtonien, c¢’est a dire quand n =t =1 et k/l = 3, la relation précédente

(55

devient :

(56)
Les deux convergents utilisés et définis au tableau II.1 peuvent dorénavant étre
différenciés plus clairement. Pour un méme taux d’élongation, au regard de I’équation

(52), les rapports de leur perte de charge due au cisaillement et a I’¢longation sont :

s—convergent _b| e—convergent _b| .
g __ An+l —-lée

="Mt — =08 ] (57)
s=convergent _a|, Al e—convergent _a| .

&

Seule la contribution de la perte de charge liée au cisaillement différencie les deux

convergents étant donné que leur temps de résidence est identique. Dans le cas ou les
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deux convergents permettraient d’obtenir des résultats similaires, la notion de découplage

énoncée par Cogswell serait alors validée dans la limite de la précision des mesures.

I11.1.3 Méthode de Binding pour un convergent planaire hyperbolique

Binding utilise ’hypothése de Cogswell mais cette fois ci appliquée au découplage de
I’énergie totale dissipée lors de I’écoulement du fluide. Il considere 1’énergie dissipée par
cisaillement, 1’énergie dissipée par élongation ainsi que la variation d’énergie cinétique.
Dans une analyse subséquente, Binding [82] dissocie également de 1’énergie dissipée par
élongation, la contribution de la premiére différence des contraintes normales en
cisaillement. On considérera ici que cette contribution élastique est faible devant la
dissipation visqueuse élongationnelle. Tout comme Cogswell, la viscosité en cisaillement

- n—1

est modélisée par une loi-puissance (77, = ky" ) mais la viscosité élongationnelle n’est

plus considérée comme indépendante de la vitesse d’élongation (77, =1&'™).

11 exprime alors le taux de travail par unité¢ de volume par :

W= W, W+ W,
S <] cneuque (58)

ou les contributions dues au cisaillement et a 1’élongation sont respectivement données

par :

t+1

W, =1lé] (59)

W:k.n+]

R}

98



99

L’expression de la vitesse longitudinale nécessaire pour le calcul du taux de cisaillement
et du taux d’élongation est obtenue en considérant I’écoulement comme €tant

completement développé :

__0@n+1) | (v K
2 2wln+Dh(2) h(z)
(60)

Le taux d’élongation et le taux de cisaillement s’écrivent alors en négligeant pour ce

dernier les termes impliquant (dh/dz)® et d*h/dz :

2o 022 o [ L)

ct

(61)

iy z)=Vz = Q(2n+1)( y)j%

dy  dwnh(z) \h(z 62)

Mackay et Astarita [78] ont souligné que le taux d’élongation ainsi défini est non nul aux
frontiéres et donc en contradiction avec le profil de vitesse supposé précédemment. Les
lignes de niveau du taux d’¢longation adimensionnel, &(y,z) =&y, z)wh(z) / @, sont

représentées respectivement pour un convergent planaire rectangulaire et un convergent

planaire hyperbolique a la figure 111.3 et a la figure I11.4.
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Y, mm

Figure IIL3 Lignes de niveau du taux d’élongation adimensionnel selon Binding pour un convergent

planaire rectangulaire ; n=0.2

y, mm

Figure 111.4 Lignes de niveau du taux d’élongation adimensionnel selon Binding pour un convergent

planaire hyperbolique ; #n=0.2
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On observe que le taux d’élongation est constant suivant les lignes de courant
uniquement dans le cas d’un profil de convergence hyperbolique. Mais, il reste toutefois
fonction de la hauteur du convergent.

Pour un élément de volume compris entre les plans z et z+6z, 1'énergie totale dissipée

s’exprime de la fagon suivante :

h(z)
OF = 2w{ I(Wb +W, )dy}dz + oW,

cinétique
0

(63)

I’intégration suivant la hauteur du convergent et I’évaluation de oW, permet alors

d’écrire que :

s kO {Q(2n+1)}" et 2L { 0(2n+1) (—dh(z)j}ﬂ&

h(z) | 2wnh(z) 2wln+Dh(zf \ dz

2Wp(2n+1) Q° (—dh(z))
' 3Bn+2)dn+3wh(z) \ dz & 9
Avec :
J = j{abs{l—(zﬁquﬁ% H dg

0 " ©65)
Et donc :
E= | f(h(z), dh(z))dz

0 ? 66)
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Dans le cas d’une convergence libre, Binding prédit I’enveloppe d’écoulement en
minimisant 1’énergie totale dissipée (66). Pour une convergence forcée, I’enveloppe h(z)

correspond au profil de la paroi et on obtient alors :

- Q(2n+1)]”‘ 1
e-r 250 &

t+ t+1
+2le{ 2n+1} il ){ ( dZ(Z)H &
n+1 : /A 68)

2wp(2n+17 Q° Lj 1 [_dh(z)jdz

33n+2)4n+3)Ww ()

0

(69)

En connaissant le comportement en cisaillement du matériau et le profil du convergent, la
dissipation d’énergic due a la friction aux parois (67) et la variation d’énergie cinétique
(69) peuvent étre calculées. Les parametres de la loi-puissance, 1 et t, de la viscosité
élongationnelle sont alors étre déterminées en tracant 1’énergie dissipée par ¢élongation

(68) en fonction du débit, en sachant que :

E= AP,
expé mmnla/Q (70)

ou, AP, ;mema TEPTESENtE la perte de charge totale mesurée expérimentalement.

I11.1.4 Méthode de Mackay et Astarita
Mackay et Astarita utilisent 1’équation de Bernoulli généralisée au lieu d’appliquer
comme Binding un bilan d’énergie. Ils définissent un gradient de vitesse maximal au

centre du convergent et nul aux frontieres ce qui est cohérent avec le profil de vitesse
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assumé. L application d hypothéses relatives a la cinématique leur permet de retrouver un
résultat équivalent a celui donné par la méthode de Cogswell. Sans ces hypothéses, leur
résultat est proche de celui donné par Binding et ne sera pas appliqué dans le cadre de

cette étude.

I11.1.5 Modélisation numérique du convergent "b"

La viscosité élongationnelle estimée par les méthodes précédentes dépend directement de
I’évaluation de la perte de charge en cisaillement dans le convergent (III.1.2 & 58). Les
expressions analytiques données précédemment a cette fin pour la méthode de Cogswell
(52) et Binding (111.1.367) se basent sur I’hypothése que la présence des parois latérales a
peu d’importance face aux parois principales d’écoulement et sur un comportement en loi
de puissance pour le matériau. La perte de charge en cisaillement est ainsi sous estimée
avec la premiére hypothése et sur estimée aux plus faibles débits avec la seconde (i.e,
faible taux de cisaillement; Figure 11.44).

Dans ’optique d’évaluer I’erreur induite par cette hypothese et l'utilisation d'une loi de
puissance, I’écoulement dans le convergent "b" a ét¢ simulé en trois dimensions, pour
tenir compte de la friction lie aux parois latérales, tout en considérant la loi de Carreau,
pour décrire fidélement le comportement en cisaillement de notre polypropylene (Tableau
I1.6). L'erreur ainsi déterminée combine les erreurs induites par deux effets antagonistes
et une erreur nulle équivaut alors a leur compensation. Les équations d’échanges qui en

résultent ont été résolues avec la méthode des éléments finis a I’aide du logiciel
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POLY3D™ (Rheotek Inc). Des conditions de Dirichlet de non glissement aux parois et
d’un profil de vitesse hyperbolique a ’entrée du convergent ont été utilisées.

Les pertes de charges ainsi calculées sont représentées a la figure II1.9 avec celles
correspondantes en deux dimensions pour un fluide en loi de puissance. Une différence
conséquente entre la solution analytique et numérique est remarquée pour les taux
d’¢longation supérieurs a 1 s En dessous de ce taux d’élongation, 1’erreur induite par
1’utilisation d’une loi de puissance et non du modele de Carreau est négligeable ou se voit
compensée par la prise en compte des parois latérales. Au delad de ce taux d’élongation, la
divergence des résultats témoigne de I’influence des parois latérales. L'utilisation de la
solution numérique a la place de la solution analytique (52) permet alors d’obtenir une

viscosité €longationnelle plus précise et inférieure a celle donnée a la figure I11.8.
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L ]
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Figure 111.5 Pertes de charge calculées analytiquement en deux dimensions (52) et avec POLY3D™

en trois dimensions dans le convergent "'b" en fonction du taux d’élongation pour le polypropyléne
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I11.2 Applications des méthodes précédentes

I11.2.1 Microscope électronique a balayage

De la méme fagon que pour la fente rectangulaire, 1’état d’orientation des fibres dans le
convergent b a été observé a ’aide d’un microscope électronique a balayage Jeol JSM
840. Un alignement global des fibres dans la direction de 1’élongation est apparent pour
le polypropyléne chargé de 30 % en masse de fibres (Figure 1I1.6). Cette observation
rejoint celle de Crowson et al. [33] (I.1.3.2) et la conclusion de Tucker et Advani [3]

selon laquelle il existe en élongation une position d’équilibre stable des fibres, qui est la

direction d’élongation.

Figure 111.6 Vue transversale a la sortie du convergent a pour le polypropyléne renforcé de 30 % en

masse de fibres de verre suite 2 une injection 2 130 mm/s (£ = 7557 )
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I11.2.2 Viscosité élongationnelle

Les pertes de charge dans les deux convergents ont été mesurées, pour I’ensemble des
débits appliqués, a I’aide de deux capteurs de pression différents, afin d’améliorer la
précision et de s’assurer que leur réponse soit linéaire. Le premier avait une plage de
mesure qui s’étendait jusqu’a 1.725 10° Pa tandis que le second permettait d’atteindre 6.9
10° Pa. La sortie de la matiére se faisant a I’air libre, nous supposons que la pression de
sortie relative est nulle. Les pertes de charge considérées pour I’application des deux
premiéres méthodes décries précédemment incluent alors les effets de sortie.

Chaque valeur de viscosité élongationnelle est obtenue grace a un écoulement non
stationnaire ou le taux d’élongation varie suivant la hauteur du convergent. La viscosité
élongationnelle ainsi mesurée doit donc étre référée comme une viscosité élongationnelle

apparente.

[11.2.2.1 Comparaison entre ’analyse de Cogswell et I’analyse de Binding

La figure I11.7 présente la viscosité élongationnelle apparente du polypropyléne estimée a
partir de la méthode de Binding et la méthode de Cogswell. Leurs résultats concordent
pour des taux d’élongation supérieurs a 10 s”' mais divergent pour les plus faibles taux
d’élongation. Cette différence s’explique par le fait que Binding, a la différence de
Cogswell, décrit dans son analyse la viscosité en ¢longation par une loi de puissance.
L’application de la méthode de Binding suivant une démarche locale, c’est-a-dire en
I’appliquant séparément pour des intervalles de taux d’élongation (par exemple de 0.2 a 1

s puis de 0.4 2 3 s et ainsi de suite), permet ainsi d'obtenir des paramétres de la loi de

106



107

puissance adapté a chaque plage de taux de cisaillement considéré. Cette démarche cede
alors la place a des valeurs comparables a la méthode de Cogswell sur I’ensemble des
taux d’élongation approchés. La méthode de Cogswell est donc plus appropriée pour
caractériser notre polypropyléne que la méthode de Binding appliquée a ’ensemble des
taux de cisaillement atteint et lui sera par conséquent préférée par la suite. La viscosité
élongationnelle étant une fonction matérielle qui ne doit dépendre que du taux

d’¢élongation, il est rassurant d’atteindre des résultats comparables a partir de ces deux

méthodes.
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O
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—— Loi de Carreau par Yasuda & al, (2)

102 n 1 SRR S AR | L " M A | L n P S e |
0.1 1 10 100

Taux d'élongation moyen, Taux d'élongation, Taux de cisaillement, s

Figure 111.7 Comparaison des méthodes de Binding et Cogswell appliquées au polypropyléne pour le

convergent 4 (Rhéomeétre en ligne) ; 7= 200°C
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I11.2.2.2 Influence de la géométrie d’écoulement

L’influence de la géométrie d’écoulement est faible comme le montre la figure I11.8 et la
figure 111.9. Les deux convergents permettent d’obtenir des viscosités élongationnelles
apparentes comparables. D’un point de‘ vue théorique, I’écoulement recherché est un
écoulement libre de cisaillement. Le convergent "a" se rapprochant le plus de ce critcre
est par conséquent préférable au second (57).

Pour des taux d’élongations inférieurs a 0.3 s™ pour le convergent "b", la perte de charge
en cisaillement estimée analytiquement (52) est supérieure a la perte de charge totale
mesurée. Cette limitation rencontrée aux plus faibles taux d’élongation doit avoir pour
explication le fait que les écoulements rencontrés a ces taux d’élongation sont

préférentiellement des écoulements de cisaillement.
I11.2.2.3 Rapport de Trouton et viscosité élongationnelle relative

i) Définition du rapport de Trouton

Le rapport de Trouton, T, se définit comme le rapport de la viscosité élongationnelle et
de la viscosité en cisaillement. Jones et al. [83] leévent I’ambiguité de cette définition pour
laquelle le taux de déformation en élongation et en cisaillement restent a définir. La
viscosité élongationnelle est en effet fonction du taux d’élongation tandis que la viscosité
en cisaillement dépend du taux de cisaillement. Ils considerent pour cela un fluide
newtonien généralisé (inélastique) dont le tenseur des extra-contraintes s’écrit de la fagon

suivante :
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Figure 1118 Viscosité élongationnelle du polypropyléne estimée avec le convergent a et le convergent

b (Rhéométre en ligne) ; Analyse de Cogswell, T=200°C
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Figure 111.9 Viscosité élongationnelle du polypropyléne renforcé de 30 % en masse de fibres estimée

avec le convergent a et le convergent b (Rhéométre en ligne) ; Analyse de Cogswell, 7= 200°C
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;::77( /%HZ )Z avee 11, = 1r(77) )

Pour un écoulement élongationnel planaire, i.e., vy = &, vy = —&x, et v, = 0, la définition

de la viscosité élongationnelle associée & la relation précédente permet d’établir que :
T, — Ty = €7], (8) = 45‘77(\/-2—5) (72)

et donc :

() () _
=) T nl2¢) )

(73)

Un rapport égal a 4 est donc attendu pour les fluides newtoniens généralisés. Le cas
échéant, la déviation fournie une indication sur I’influence du caractére viscoélastique du

matériau sur son écoulement en €longation.

ii) Observations expérimentales

La viscosité €longationnelle de notre polypropyléne se comporte d’une fagon analogue a
sa viscosité en cisaillement. Son rapport de Trouton varie de 15 a 10.5 pour des vitesses
de déformation comprises entre 0.2 et 200 s". Binding et al. rapportent des résultats
analogues (Figure 13 de la référence [75]) pour un polypropyléne en utilisant un
rhéometre capillaire pour mesurer sa viscosité en cisaillement et en élongation.

Le comportement rhéofluidifiant de la viscosité élongationnelle apparente du
polypropyléne renforcé de fibres de verre est le méme qu’en I’absence de fibres (Figure

II1.10). Seule son intensité¢ est modifiée. Pour notre polypropyléne chargé de 30 % en
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masse de fibres, sa viscosité élongationnelle augmente de 22 % tandis que pour une

concentration de 10 % en masse, elle augmente de 6 % (Figure HI.11 avec

nev.vu\penxi()n ne~/71alr1ce
ner - ) .

ne~mmrice

I11.2.2.4 Thermodépendance de la viscosité élongationnelle

Les figures I11.12 et I11.13 présentent la thermodépendance de la viscosité ¢longationnelle
du polypropyléne chargé. De la méme fagon que pour Laun et Schuch, [84] la courbe
maitresse ainsi obtenue indique que la thermodépendance en élongation est de type

Arhénius et qu’elle est gouvernée par la méme énergie d’activation qu’en cisaillement.

111.2.2.5 Confrontation du modele de Goddard avec les résultats expérimentaux

La revue de la littérature (1.2.3) a révélée deux modéles aptes a prédire la contribution des
fibres aux champs de contrainte lors d'un écoulement élongationnel. Le premier mode¢le,
proposé par Batchelor (18), est limité aux suspensions a matrice newtonienne a la
différence du second écrit par Goddard (20). Nos données expérimentales (Figure 111.10)
ne s’approchent pas du régime newtonien du polypropyléne (Figure I11.44). Seul, le
modele de Goddard (20) est alors confronté aux mesures de viscosité élongationnelles de
nos matériaux renforcés.

Les paramétres nécessaires a I'application du modéle de Goddard (20) tels que I’indice de
loi puissance et la longueur des fibres (apparentée a L,) ont été extraits des tableaux 11.1,
I1.3 et I1.6. Les contraintes relatives (74) prédites par ce modele pour le polypropyléne

renforcé de 30 % et 10 % en masse valent ainsi respectivement 0.54 et 0.22.
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Les rapports de 2.4 pour @, = 0.3 et 3.6 pour @, = 0.1 entre nos résultats expérimentaux
(Figure 1II.11) et ce modéle sont du méme ordre de grandeur que ceux trouv€s par
Goddard [88] pour les résultats expérimentaux de Chan et al. [11] (rapports compris entre
1 et 4; suspensions de polystyréne et de polyéthyléne haute densité renforcées de fibres
de verre : r = 156 et 79 pour ¢, = 0.2 et 0.4 respectivement).

Mewis et Metzner [43] obtiennent quant a eux une excellente corrélation entre leurs
résultats expérimentaux et les prévisions du modele de Batchelor pour leurs suspensions
de polybuténe renforcé de fibres de verre (@, = [0.1 ; 1] pour r = [280 ; 1260]). Les écarts
observés précédemment entre nos résultats expérimentaux et le modele de Goddard ne
soulignent pas alors forcément I’échec de ce modele qui s’appuie sur le celui de
Batchelor [51]. Les systémes étudiés, de par la taille (Figure II.1 & Figure I11.2) et
I"orientation (Figure II1.6) de leurs fibres, s’éloignent en effet des hypothéses posées par
Goddard [49] qui énoncent que les fibres sont supposées étre de méme longueur et
orientées dans la direction de I'écoulement. Son modéle requiert notamment que r>> 3
>>1 (20). La viscosité élongationnelle relative donnée par le modele, pour le
polypropyléne renforcé de 30 % en masse, reste insensible si les fibres dont » < 4 /4 sont
éliminées de I’analyse.

La dispersion d’orientation des fibres observée expérimentalement ne peut pas étre

approchée par le modele de Goddard a la différence de celui de Dinh et Armstrong (22).
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Figure HL10 Viscosité élongationnelle du polypropyléne pour différentes concentrations massiques

de fibres (Rhéometre en ligne) ; convergent a, T =200°C
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Figure II1.11 Viscosité élongationnelle relative du polypropyléne pour différentes concentrations

massiques de fibres (Rhéométre en ligne) ; T=200°C
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différentes températures (Rhéométre en ligne) ; convergent a
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Il apparait clairement a la vue de ce dernier qu’une orientation non unidirectionnelle des
fibres a pour conséquence de diminuer la contribution des fibres au champ de contrainte ;
Pamplitudes des composantes du tenseur d’orientation d’ordre 4 valent 1 lorsque les
fibres sont parfaitement alignées selon 1’écoulement et diminuent au fur et 2 mesure que
leur orientation devient aléatoire. Bien que ce modéle s’applique aux suspensions dont la
matrice est newtonienne un comportement similaire est attendu pour les modéeles
s’appliquant aux suspensions a matrice non-newtonienne.

L’influence de la distribution de taille des fibres pourrait par contre étre intégrée a
I’analyse de Goddard (20). Nous évaluons par la suite I’impact de Ja distribution de taille
des fibres contenues dans le polypropyléne renforcé de 30 % en masse de fibres (Figure
11.2) sur les prédictions du modéle de Batchelor (18). Ce mode¢le, bien qu’inadapté a nos
suspensions, est préféré a celui de Goddard (20) pour des raisons de simplicité. La
contrainte intrinséque, telle que posée par Batchelor, s’exprime alors de la fagon suivante

en tenant compte de la distribution de taille des fibres (Annexe VII) :

1
[o]=—2 =§ ! E (75)

Pour écrire I’expression précédente, nous avons considéré que le facteur § (18) n’est pas
affecté par la distribution de taille des fibres. Cette relation appliquée a notre population
de fibres (Figure 11.2) prédit une contrainte intrinséque €égale a 11.3 alors qu’initialement,

en prenant comme longueur des fibres leur longueur moyenne en nombre, une valeur de
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56.1 est donnée, soit un rapport proche de 5. Une incidence plus faible est attendue pour
I’analyse de Goddard.
L’orientation des fibres non unidirectionnelle et leur distribution de taille peuvent donc a

eux deux expliquer la différence entre nos résultats expérimentaux et ’analyse de

Goddard.

I11.3 Conclusion

L’association d’une presse a injection avec des géométries d’écoulement convergentes
nous ont permis d’atteindre des taux d’élongation compris entre 0.2 et 200 s, Au regard
des résultats données par I’analyse de Cogswell, I’utilisation de la méthode de Binding
sur I’ensemble de ces taux de déformation conduit a une erreur non négligeable sur
I’estimation de la viscosité élongationnelle de notre polypropyléne. Les deux convergents
employés donnent des résultats similaires mais le convergent qui engendre la perte de
charge en cisaillement la plus faible reste préférable au second.

La viscosité élongationnelle de notre polypropyléne chargé de fibres de verre courtes
augmente faiblement avec la fraction volumique de fibres et suit la méme
thermodépendance qu’en cisaillement. Elle ne s’accorde pas a celle prédite par le modele
de Goddard. Ce désaccord est attribuable a I’alignement imparfait des fibres selon la

direction d’écoulement et leur distribution de taille.
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CHAPITRE 1V : CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

IV.1 Conclusion générale

Le comportement rhéologique d’un polypropyléne renforcé de fibres de verre courtes a
été clairement identifié & travers la mise en évidence des phénomenes spécifiques liés a la
présence des fibres. La description de notre systéme contribue ainsi a une meilleure
compréhension des suspensions de fibres courtes. Cet objectif a pu étre atteint grice a la
réalisation d’un rhéométre filire plate en ligne sur une presse a injection associée a
Papplication des techniques rhéométriques de laboratoire. Plusieurs situations

d’écoulement ont donc été explorées.

IV.1.1 Viscosité en cisaillement, en régime permanent

Pour les faibles taux de cisaillement (7 < 10 s1), la viscosité relative augmente

significativement avec la fraction volumique de fibres et dépend fortement du taux de
déformation. Seule la suspension semi-diluée atteint, d’une fagon comparable au
polypropyléne, un plateau newtonien aux plus faibles taux de cisaillement (7 = 0.003 s°
1. La viscosité en cisaillement permanent dépend également de 1’état d’orientation de la
microstructure de la suspension. Les mesures en géométrie plan-plan laissent sous
entendre que cette microstructure n’évolue pas uniquement avec la déformation mais
aussi avec le taux de cisaillement.

A des taux d’élongation compris entre 10 et 10000 s, la viscosité des suspensions est

confondue avec celle du polypropyléne. La migration des fibres qui crée une couche
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diluée aux parois et I’augmentation du taux de cisaillement effectif par la présence des
fibres sont les deux théses qui permettent de I’expliquer. Ce comportement constitue un
atout indéniable a I’échelle industrielle.

Aucun glissement aux parois de notre polypropyléne n’a été observé en géométrie plan-
plan et avec la filiere plate. Les interactions éventuelles entre les fibres et les parois se

sont révélées étre trop faibles pour étre également mises en évidence.

IV.1.2 Viscosité en cisaillement, en régime dynamique

Contrairement aux conclusions d’études antérieures, la viscosité complexe relative de nos
suspensions reste constante sur la plage de fréquence explorée (o = [0.05 ; 300] rad/s).
Ceci s’explique principalement par les faibles déformations imposées lors des mesures.
L’influence d’un précisaillement jusqu’a I’équilibre a différentes contraintes imposées et
indirectement de 1’état d’orientation de la microstructure a ainsi pu étre illustré. La
viscosité complexe diminue avec 1’augmentation de la contrainte utilisée lors du
conditionnement et donc avec ’alignement des fibres. Par ailleurs, elle augmente avec la
fraction volumique de fibres tout comme le module de conservation et le module de
perte. Le module de conservation ne présente aucune discontinuité et 1’angle de
déphasage reste quant a lui constant.

L’empirisme de Cox-Merz s’ applique correctement a notre polypropyléne mais il est mis

en défaut pour nos suspensions aux plus hauts taux de cisaillement.
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IV.1.3 Viscosité en cisaillement, en régime transitoire

Les essais de fluage permettent de prendre conscience de I’'importance de 1’évolution de
1’état d’orientation de la microstructure sur la viscosité de la suspension. L’amplitude du
pic de viscosité augmente avec la fraction volumique de fibres et dépend de I’état
d’orientation initial des fibres. Son amplitude relative par rapport a la viscosité
stationnaire et la déformation nécessaire pour atteindre 1’équilibre ne varient pas toutefois

avec la fraction volumique de fibres.

1V.1.4 Premiére différence des contraintes normales

Les mesures en géométrie plan-plan montrent que la différence entre N; et N, augmente
avec la fraction volumique de fibres et le taux de cisaillement. Nous n’avancerons pas
cependant que le caractére élastique de nos suspensions est supérteur a celui du
polypropyléne au regard des résultats obtenus en mode dynamique.

L’empirisme établi par Laun pour prédire le coefficient des contraintes normales
primaires s’applique davantage a notre polypropyléne seul qu’a notre polypropyléne

renforcé de fibres courtes. La différence entre les deux cas est néanmoins faible.

IV.1.5 Viscosité élongationnelle apparente

La correction de Bagley ne permet pas d’estimer la viscosité¢ élongationnelle du
polypropyléne et des suspensions étudiées. Nous avons donc eu recourt a la méthode de

Cogswell et a la méthode de Binding appliquées a des convergents hyperboliques.
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Le rapport de Trouton de notre polypropyléne varie de 13.5 a 8.5 pour des vitesses de
déformation comprises entre 0.2 et 200 s'. La viscosité élongationnelle de nos
suspensions augmente de pres de 6 % et de 22 % pour des fractions massiques de 10 % et
de 30 % respectivement. La présence de fibres affecte donc peu le comportement

élongationnel de notre polypropyléne.
IV.2 Perspectives

1V.2.1 A court terme

Au niveau expérimental, la quantification de D’orientation des fibres dans la fente
rectangulaire (mesure de la viscosité en cisaillement avec le rhéométre en ligne) et suite a
un balayage en fréquence permettrait de s’assurer que les structures qui s’y développent
sont bien différentes et permettent alors de justifier la mise en échec de ’empirisme de
Cox-Merz. Au regard des pressions mises en jeu lors des procédés de mise en forme, il
serait souhaitable de mesurer la dépendance de la viscosité ¢longationnelle et en
cisaillement avec la pression. A I’image des mesures en cisaillement, celles portant sur la
viscosité élongationnelle pourraient étre complétées par d’autres techniques permettant
d’atteindre des taux d’élongation plus faibles.

D’un point de vue théorique, I’extension du modele de Batchelor pour la distribution de

taille des fibres pourrait étre appliquée au modele de Goddard.
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IV.2.2 A long terme

Le comportement rhéologique du polypropyléne renforcé de fibres de verre courtes
étudié s’apparente a celui du polypropyléne seul. On comprend mieux alors pourquoi les
techniques de mise en forme conventionnelles s’appliquent également aux systémes
chargés de fibres courtes. De ce point de vue, leur mise en forme ne demande pas alors
plus d’attention. Par contre, la volonté de prédire les propriétés mécaniques de la piece
finale requiert une description précise de leur comportement rhéologique étant donné que
’état d’orientation des fibres joue un réle majeur. Nous avons vu que pour des systemes
concentrés soumis a des écoulements simples, il demeure complexe. La prise en compte
des interactions, qui sont responsables de cette complexité, dans un modéle rhéologique
reste un défi actuel tout comme leur validation. Il faut en effet connaitre I’évolution ou du
moins 1’état d’orientation initial des fibres. Les techniques actuelles permettant de relier
’orientation des fibres au tenseur d’orientation d’ordre 2 reposent sur la visualisation par
microscopie optique des fibres [85]. 1l serait souhaitable que ces techniques fastidieuses
laissent place a des techniques de mesure indirectes comme les méthodes de mesure

acoustiques qui sont a développer [86].
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ANNEXE I : FORCES MESUREES EN RHEOMETRIE CAPILLAIRE, K¢

Tableau 1V.1 Polypropyléne & 200°C

Vitesse du piston, cm/min

L/D 5.00E-02 1.00E-01 1.25E-01 2.00E-01 2.50E-01 5.00E-01
24.7 16.7 23.9 27.2 33.4 37.7 48.0
35.5 215 325 36.7 46.7 50.5 70.6
40.0 27.0 39.1 48.0 57.3 63.3 86.4
80.1 52.9 77.6 88.5 109.6 123.7 175.4

Vitesse du piston, cm/min

L/D 1.00E+00 1.25E+00 2.00E+00 2.50E+00
24.7 62.2 69.4 79.0 89.1
355 89.7 99.9 121.9 128.9
40.0 103.6 115.2 137.8 150.0
80.1 215.0 240.3 288.5 303.3

Tableau 1V.2 Polypropyléne renforcé a 30 % en masse de fibres de verre courtes a 200°C

Vitesse du piston, cm/min

L/D 0.05 0.1 0.125 0.2 0.25 0.5
247 20.8 29.4 33.5 40.1 43.1 54.7
356.5 33.6 46.4 49.9 62.4 65.5 82.2
40.0 37.0 50.0 53.7 65.2 70.0 88.0
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L/D

24.7

35.5

40.0

69.2

101.0

110.0

Vitesse du piston, cm/min

71.25 2 2.5

73.6 87.0 92.8
109.0 121.0 134.0
120.0 140.0 150.0

114.2

168.0

186.0

146

146




147

ANNEXE II : PERTES DE CHARGE DANS LA FILIERE PLATE, Pa

Tableau 1V.3 Polypropyléne 4 180°C

Vitesse d'injection, mm/s

Capteur de 0.2 0.4 0.7 2 5 10
pression

P1 8.31E+06 1.07E+07 1.32E+07 1.76E+07 2.12E+07 2.45E+07
P2 6.84E+06 8.77E+06 1.07E+07 1.41E+07 1.71E+07 1.96E+07
P3 4.54E+06 5.89E+06 7.29E+06 9.66E+06 1.17E+07 1.35E+07
P4 2.96E+06 3.71E+06 4.47E+06 5.83E+06 6.98E+06 7.99E+06

Vitesse d'injection, mm/s

Capteur de 20 50
pression

P1 2.75E+07 3.08E+07
P2 2.20E+07 2.46E+07
P3 1.51E+07 1.68E+07
P4 8.98E+06 1.00E+07

Tableau 1V.4 Polypropyléne 2 200°C

Vitesse d'injection, mm/s
Capteur de 0.2 0.4 0.7 2 5 10

pression
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P1 6.90E+06 9.05E+06 1.12E+07 1.55E+07 1.99E+07 2.30E+07
P2 5.72E+06 7.45E+06 9.16E+06 1.26E+07 1.61E+07 1.85E+07
P3 3.76E+06 4.97E+06 6.16E+06 8.61E+06 1.11E+07 1.27E+07
P4 2.56E+06 3.21E+06 3.86E+06 5.21E+06 6.60E+06 7.58E+06
Vitesse d'injection, mm/s
Capteur de 20 50 104 140 160
pression
P1 2.62E+07 3.00E+07 3.22E+07 3.28E+07 3.35E+07
P2 2.10E+07  2.39E+07 2.54E+07 2.60E+07  2.66E+07
P3 1.45E+07 1.65E+07 1.78E+07 1.81E+07 1.85E+07
P4 8.55E+06 9.71E+06 1.05E+07 1.11E+07 1.12E+07
Tableau IV.5 Polypropyléne a 220°C
Vitesse d'injection, mm/s
Capteur de 0.2 0.4 0.7 2 5 10
pression
P1 5.98E+06 7.92E+06 9.95E+06 1.39E+07 1.84E+07 2.19E+07
P2 5.01E+06 6.56E+06 8.17E+06 1.13E+07 1.49E+07 1.77E+07
P3 3.26E+06 4.34E+06 5.46E+06 7.70E+06 1.02E+07 1.21E+07
P4 2.32E+06 2.89E+06 3.51E+06 4.75E+06 6.11E+06 7.19E+06
Vitesse d'injection, mm/s
Capteur de 20 50 104 140 160 180
pression
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P

P2

P3

P4

2.53E+07
2.03E+07
1.39E+07

8.21E+06

2.89E+07

2.30E+07

1.57E+07

9.31E+06

3.18E+07

2.51E+07

1.75E+07

1.04E+07

3.29E+07

2.61E+07

1.79E+07

1.07E+07

3.31E+07 3.30E+07

2.61E+07 2.62E+07

1.83E+07 1.79E+07

1.09E+07 1.08E+07

Tableau 1V.6 Polypropyléne renforcé de 10 % en masse de fibres de verre courtes a 200°C

Vitesse d'injection, mm/s

Capteur de 0.3 0.4 0.7 1 2 5
pression

P1 6.32E+06 6.81E+06 8.67E+06 9.67E+06 1.23E+07 1.61E+07
p2 4.52E+06 4.88E+06 6.19E+06 6.91E+06 8.85E+06 1.16E+07
P3 3.02E+06 3.25E+06 4.15E+06 4.64E+06 5.95E+06 7.86E+06
P4 1.47E+06 1.59E+06  2.07E+06  2.33E+06  3.04E+06 4.13E+06

Vitesse d'injection, mm/s

Capteur de 10 21 52 104 120 130
pression

P1 1.91E+07 2.22E+07 2.58E+07 2.80E+07 2.86E+07 2.91E+07
P2 1.37E+07 1.59E+07 1.85E+07 2.02E+07 2.02E+07 2.06E+07
P3 9.30E+06 1.09E+07 1.27E+07 1.39E+07 1.40E+07 1.41E+07
P4 4.98E+06  5.94E+06  7.09E+06 7.88E+06  7.96E+06 8.13E+06
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Capteur de
pression
P1

P2

P3

P4

Vitesse d'injection, mm/s

140

2.83E+07
2.02E+07
1.40E+07

7.90E+06

Tableau IV.7 Polypropyléne renforcé de 30 % en masse de fibres de verre courtes 4 180°C

150

Vitesse d'injection, mm/s

Capteur de 0.2 0.4 0.7 2 5 10
pression

P1 7.98E+06 1.04E+07 1.32E+07 1.78E+07 2.20E+07 2.57E+07
P2 6.47E+06 8.40E+06 1.03E+07 1.40E+07 1.74E+07 2.01E+07
P3 4.25E+06 5.62E+06 6.93E+06 9.54E+06 1.18E+07 1.37E+07
P4 2.87E+06 3.65E+06 4.33E+06 5.88E+06 7.21E+06 8.25E+06

Vitesse d'injection, mm/s

Capteur de 20

pression

P1 2.83E+07

P2 2.22E+07

P3 1.52E+07

P4 9.20E+06
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Tableau 1V.8 Polypropyléne renforcé de 30 % en masse de fibres de verre courtes 4 200°C
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Vitesse d'injection, mm/s

Capteur de 0.2 0.4 0.7 2 5 10
pression

P1 7.73E+06 1.02E+07 1.25E+07 1.73E+07  2.18E+07 2.54E+07
P2 6.36E+06 8.26E+06 1.01E+07 1.39E+07 1.74E+07 2.02E+07
P3 4.21E+06 5.54E+06 6.87E+06 9.53E+06 1.20E+07 1.39E+07
P4 2.85E+06 3.59E+06 4.34E+06 5.86E+06 7.29E+06 8.40E+06

Vitesse d'injection, mm/s

Capteur de 20 50 104 140

pression

P1 2.88E+07 3.24E+07 3.51E+07 3.62E+07

P2 2.28E+07 2.54E+07 2.72E+07 2.81E+07

P3 1.58E+07 1.76E+07 1.91E+07 1.98E+07

P4 9.46E+06 1.06E+07 1.15E+07 1.18E+07
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Tableau IV.9 Polypropyléne renforcé de 30 % en masse de fibres de verre courtes a 220°C

152

Vitesse d'injection, mm/s

Capteur de 0.2 0.4 0.7 2 5
pression

P1 6.41E+06 8.35E+06 1.04E+07 1.44E+07 1.86E+07
P2 5.31E+06 6.85E+06 8.44E+06 1.16E+07 1.49E+07
P3 3.44E+06 4.54E+06 5.66E+06 7.90E+06 1.01E+07
P4 2.47E+06 3.08E+06 3.70E+06 4.97E+06 6.23E+06

10

2.21E+07

1.77E+07

1.21E+07

7.38E+06

Vitesse d'injection, mm/s

Capteur de 20 50 104 140 160
pression

P1 2.53E+07 2.92E+07 3.22E+07 3.28E+07 3.27E+07
P2 2.01E+07 2.31E+07 2.52E+07 2.57E+07 2.56E+07
P3 1.38E+07 1.59E+07 1.76E+07 1.78E+07 1.77E+07
P4 8.35E+06  9.60E+06 1.05E+07 1.08E+07 1.09E+07
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ANNEXE 11T : PROFILS DE PRESSION DANS LA FILIERE PLATE
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Figure IV.1 Profils de pression dans Ia filiére plate pour le polypropyléne a 180°C
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Figure IV.2 Profils de pression dans la fili¢re plate pour le polypropyléne a 220°C
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Figure 1V.3 Profils de pression dans la filiere plate pour le polypropyléne renforcé de 10 % en masse

de fibres de verre courtes a 200°C
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Figure IV.4 Profils de pression dans la filiére plate pour le polypropyléne renforcé de 30 % en masse

. de fibres de verre courtes 2 180°C
®




3e+7 ;
Taux de cisaillement, s
—o— 29
3e+7 53
—v— 180
—— 1140
2e+7 - —=— 2750
©
a ~{— 22000
<
Q 2e+7 |
17}
1%}
Q
[+
1e+7 |
5e+6
0 1 1 L 1 H 1 1
20 30 40 50 60 70 80 90

Position longitudinale, mm

100

155

Figure 1V.5 Profils de pression dans la filiére plate pour le polypropyléne renforcé de 30 % en masse

de fibres de verre courtes a 200°C
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Figure 1V.6 Profils de pression dans la fili¢re plate pour le polypropyléne renforcé de 30 % en masse

de fibres de verre courtes a 220°C
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ANNEXE IV : VISCOSITES EN CISAILLEMENT AUX TAUX DE
CISAILLEMENT ELEVES
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Figure IV.7 Courbe d’écoulement du polypropyléne 3 200°C
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Figure 1V.8 Courbe d’écoulement du polypropyléne renforeé de 30 % en masse de fibres de verre

courtes 2 200°C
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ANNEXE V : PERTES DE CHARGE DANS LES CONVERGENTS, Pa

Tableau 1V.10 Polypropyléne

157

Convergent Température, Vitesse d'injection, mm/s

°C 0.1 0.2 0.8 1.0 1.4
a 200 4.11E+05 5.31E+05 7.31E+05 - -
b 200 6.40E+05 8.01E+05 1.04E+06 1.25E+06 1.40E+06
Convergent Températures Vitesse d'injection, mm/s

°Cc 2.0 3.0 4.0 5.0 8.0
a 200 1.03E+06 - 1.20E+06 - 1.43E+06
b 200 - 1.76E+06 - 2.14E+06 -
Convergent Températures Vitesse d'injection, mm/s

°C 10.0 13.0 14.0 20.0 52.0
a 200 1.59E+06 - 1.79E+06  2.14E+06  2.42E+06
b 200 - 257E+06 2.81E+06  3.28E+06  3.72E+06
Convergent Températures Vitesse d'injection, mm/s

°C 104.0 120.0 140.0 160.0 190.0
a 200 2.58E+06 - 2.64E+06 - 2.78E+06
b 200 4.17E+06 4. 11E+06 - 4.28E+06 4.28E+06
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Tableau 1V.11 Polypropyléne renforcé de 10 % en masse de fibres de verre courtes

158

Convergent Températures Vitesse d'injection, mm/s

°C 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
a 200 4.08E+05 5.26E+05 6.16E+05 - 7.42E+05
b 200 6.30E+05 8.11E+05 - 1.05E+06 -
Convergent Températures Vitesse d'injection, mm/s

°C 1.4 2 3 4 5
a 200 - - 1.05E+06 - 1.23E+06
b 200 1.27E+06 1.41E+06 - 1.74E+06 -
Convergent Températures Vitesse d'injection, mm/s

°C 8 9 13 14 20
a 200 - 1.45E+06 1.61E+06 - 1.80E+06
b 200 2.16E+06 - - 2.53E+06 2.78E+06
Convergent Températures Vitesse d'injection, mm/s

°C 40 80 120 140 160
a 200 2.14E+06 2.52E+06 2.63E+06 - 2.78E+06
b 200 3.22E+06 3.68E+06 3.99E+06 4.07E+06 -
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Tableau 1V.12 Polypropyléne renforcé de 30 % en masse de fibres de verre courtes

159

Convergent Température

Vitesse d'injection, mm/s

°’C 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
a 180 5.52E+05 7.15E+05 8.23E+05 - -
200 4.72E+05 6.25E+05  7.13E+05 - 8.26E+05
220 4.08E+05 5.33B+05  6.24E+05 - -
b 200 6.91E+05 8.87E+05 - 1.15E+06 -
Convergent Température Vitesse d'injection, mm/s
°C 1.4 2.0 3.0 4.0 5.0
a 180 - - 1.47E+06 - 1.63E+06
200 - - 1.16E+06 - 1.39E+06
220 - - 1.05E+06 - 1.21E+06
b 200 1.38E+06  1.55E+06 - 1.88E+06 -
Convergent Température Vitesse d'injection, mm/s
°C 8.0 9.0 13.0 14.0 20.0
a 180 - 1.96E+06 2.18E+06 - 2.42E+06
200 - 1.60E+06 1.80E+06 - 2.00E+06
220 - 1.44E+06 - - 1.79E+06
b 200 2.34E+06 - - 2.73E+06 2.97E+06
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Convergent Température Vitesse d'injection, mm/s
°C 40.0 80.0 120.0 160.0 200.0
a 180  2.75E+06 3.17E+06 3.43E+06 3.40E+06 3.43E+06
200 2.37E+06 2.70E+06 3.00E+06 3.11E+06 3.13E+06
220  2.14E+06 2.49E+06 2.73E+06 2.86E+06 -
b 200 3.47E+06 4.01E+06 4.32E+06 4.46E+06 4 56E+06
160
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ANNEXE VI : TEMPS DE RESIDENCE DANS LES CONVERGENTS

La vitesse moyenne et la hauteur a une position z donnée s’exprime pour les deux

convergents par :

. -1
V,)= 0 s h(z) = 2 mZ 1 (76)
2Wh(Z) Qmax hO

Le temps de résidence s’écrit :

! 2w'
t, = |-—dz=— |h(z)dz a7
§ 0 Vz> Q 6[
Soit :
> Lh
Iy =——_Q‘nax ln(lJrZ——ugmax OJ (78)
ng]aX max
1h
l_.
ol
1 1IO ‘1(I)O

Taux d'élongation, s™'
Figure IV.9 Temps de convergence en fonction du taux d’¢élongation dans les convergents a et b
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ANNEXE VII : MODELE DE BATCHELOR ET DISTRIBUTION DE TAILLE

DES FIBRES

Pour des suspensions de particules de forme quelconque dans un fluide newtonien a une

concentration arbitraire, Batchelor [61] exprime leur contribution, <0” >, au champ de

contrainte homogéne macroscopique de la fagon suivante :

(a7) :%ﬁ: jag’dvzéi [ox,mds (79)

m=l1 Vo m=1 v,

ou x désigne la position d’un point dans le repére utilisé, o, n, la force par unité¢ de
ik tk

surface exercée par le fluide sur la surface ol n est le vecteur unitaire normale a cette
surface, N le nombre de fibres contenues dans le volume V et vy, le volume de la fibre m.

Pour des particules allongées de longueur 21, I’équation (78) devient :

<0',f> = —% ZN: p,.pjlm2 ].E.Esds (80)
|

m=1
ou sly, représente la distance le long de 1’axe de la particule m a partir de son centre, p,

le vecteur unitaire porté par son axe et F, la force par unité de longueur exercée par la

particule sur le fluide ambiant a la position s.
Dans ccrtaines circonstances, comme lors d’un écoulement ¢longationnel, les particules

tendent a rejoindre la méme orientation et I’expression devient alors :
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<0',.J’.’>— p';’ ;lm Jstds 81)

Pour un écoulement élongationnel d’une suspension de particules proches alignées selon
la direction z de I’écoulement, Batchelor [61] propose I’expression suivante pour la force

F, s’appliquant a une distance sl du centre d’une particule m :

2mué,sl, ®2)
w247, |

ou k représente la distance moyenne entre les particules estimée par les auteurs de I’ordre

F =—

z

de (2n1)" avec n le nombre de particules par unité de volume.
En substituant cette équation dans I’expression du champ de contrainte et en considérant
que les particules se différencient les unes des autres uniquement par leur longueur, ce

dernier s’écrit alors :

N

_ Amué,
(o) = 3V 2k D),,,Z‘P @

OrV=—-2=l_ ¢t —=
2c, D

D’ Y1 .
72’ 2 m 2k [7[)2 SOit.

< 02';> _ j;g HEc, T o
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Si les fibres sont toutes de la méme taille, I’équation précédente se réduit a celle donnée

par Batchelor [61] :

» 4 é‘zzcvr2
= (85)

(ot)= 3555
“‘(z)
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