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Introduction générale

Les matériaux polymeres sont utilisés dans de nombreux domaines et font partie de
notre vie quotidienne. Cette large utilisation s’explique par le fait que ces matériaux
se révelent, pour certaines applications, plus légers que les matériaux métalliques ou les
verres, qu’ils peuvent accepter des déformations plus importantes et sont peu sensibles a la
corrosion. Ils peuvent également étre suffisamment rigides pour constituer des structures
stres et durables.

Ces caractéristiques en font des matériaux particulierement intéressants pour I'indus-
trie de I’emballage ou le gain de poids, lors du transport de marchandises, est une donnée
primordiale. De plus, la propension de certains polymeres a étre inerte au contact de
denrées alimentaires, a fait de ces matériaux d’excellents candidats pour l'industrie de
I’emballage alimentaire. Leur utilisation dans cette industrie est aujourd’hui majoritaire
par rapport aux autres types d’emballages comme le verre ou bien les boites de conserve

métalliques.

Néanmoins, malgré leur large utilisation, la caractérisation de ces matériaux polymeres
dans l'industrie de ’emballage se cantonne essentiellement a des essais uniaxiaux,souvent
simplement des essais de traction, permettant de déterminer des caractéristiques méca-
niques simples : module d"Young, limite d’élasticité, allongement ou contrainte a la rup-
ture. Ces caractéristiques sont alors habituellement utilisées pour les "classer”, en com-
parant ces matériaux entre eux ou avec des matériaux déja connus. Certains industriels
effectuent des essais directement sur le produit (ou la structure) final(e). Ces tests sont
pour la plupart effectués pour vérifier la résistance des structures a la fatigue ou a la chute
("Drop test”). Etant chronophage et utilisant beaucoup de matieres, souvent inutilisables
par la suite, la tendance est donc a éviter ces campagnes de tests et a privilégier des

simulations du comportement de structures.

Classiquement, dans les bureaux d’études de produits polymeres, les modeles de com-
portement de ces matériaux sont basés sur des potentiels hyperélastiques, occultant par la
meéme les effets liés au temps comme la viscosité. Ainsi, I'un des objectifs de ce travail est
de participer au développement d’une loi de comportement dont I’identification des para-
metres matériaux serait suffisamment “simple” et rapide pour étre utilisée dans un contexte
industriel. Cette loi, appelée Hyperélasto-Visco-Hystérésis (HVH), permet de prendre en
compte des phénomenes hyperélastiques, visqueux et d’hystérésis non visqueuses, pour
prédire le comportement complexe des polymeres.

Le but final étant d’utiliser cette loi pour la simulation de structures, la question s’est
posée de la base de données nécessaire afin d’obtenir une caractérisation mécanique pré-
cise pour reproduire le comportement 3D de ces structures et sur les types d’essais les
plus adéquats a l'identification des parametres matériaux de la loi HVH. Ces structures

pouvant étre sollicitées de manieres complexes mettant en jeu plusieurs types de défor-
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mations simultanées, un dispositif permettant d’effectuer des chargements complexes sur
une méme éprouvette a été développé au cours de cette these [Guitton et al. (2012a,b,
2014)]. Ce dispositif est présenté dans le premier chapitre de ce manuscrit. Les essais sur
ce dispositif seront effectués a température controlée, dans le but de prendre en compte les
différents environnements rencontrés par ce type de structures au cours de leurs processus
de fabrication et lors de leurs stockages.

Un autre enjeu de ces travaux a été de s’intéresser a 1'aspect écologique de 1'utilisation
des matériaux polymeres dans notre société. En effet, les conséquences liées a 'utilisation
massive des plastiques pétrochimiques ont conduit a la pollution d’immenses zones de la
planete, notamment les océans, et constituent un désastre écologique. En mettant de coté
la responsabilité humaine, la principale cause de cette pollution est que les matériaux
plastiques traditionnels mettent plusieurs centaines d’années a se dégrader. Devant ce
constat, 'opinion générale et, par conséquent, les industriels ont pris conscience des dégats
causés par ces matériaux et cherchent des alternatives a ces matériaux qui soient plus
écologiques.

Bien que ce processus soit évidemment long, les avancées dans ce domaine ont été
nombreuses ces dernieres années. Parmi les polymeres alternatifs et de part leurs mul-
tiples variétés et possibilités d’applications, les PolyHydroxyAlcanoates (PHAs) semblent
constituer de bons candidats au remplacement, a long terme, des polymeres "tradition-
nels”. Ces matériaux sont biosourcés, d’origine microbienne, et possedent des propriétés
biodégradables. De plus, ceux-ci n’alterent pas les aliments et possedent de bonnes proprié-
tés barrieres avec ’environnement. Ainsi, le deuxieme chapitre de ce manuscrit présentera
succinctement cette famille de matériau et se concentrera sur un grade destiné a I'indus-
trie de I’emballage alimentaire. Nos travaux s’inscrivent donc dans le développement de
I'utilisation de ces matériaux afin de participer a ’essor des matériaux éco-responsables.

Bien que certains essais aient été réalisés sur un matériau polypropylene, de type PPC
7712 issu de 'industrie pétrochimique, ces travaux présenteront essentiellement une cam-
pagne d’essais réalisés sur un grade de PHA & destination de I’emballage alimentaire :
un Mirel F3002 commercialisé par Metabolix comme étant spécialement développé pour
étre au contact d’aliments. Présentée au troisieme chapitre, cette campagne est constituée
d’essais uniaxiaux et multiaxiaux intégrant des trajets de chargements complexes a partir
du dispositif d’essais multiaxiaux présentés précédemment. Ayant pour but principal d’en-
richir la base de données servant a l'identification de la loi HVH, ce chapitre permettra
également de comparer, pour des déformations modérées, la réponse thermo-mécanique
du Mirel F3002 avec la réponse du PPC 7712. Les résultats montreront que ce grade de
PHA possede des caractéristiques similaires au PP, pouvant ainsi lui faire concurrence
d’un point de vue strictement mécanique.

La derniere partie de ces travaux, constituée des quatrieme et cinquieme chapitres,

se concentre sur la présentation de la loi HVH et sur I'identification des parameétres ma-
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tériaux du PHA. Cette étude prend la suite de celles initiées par [Zrida (2009)] sur les
polypropylénes et par [Vandenbroucke (2010)] sur les élastomeres ou la loi HVH donnait
de bonnes prédictions. Les apports de notre étude concernent le découplage de la partie
sphérique et de la partie déviatorique pour l'identification de la contribution visqueuse
et le choix de considérer la viscosité comme étant uniquement due aux changements de
forme. La partie sphérique du potentiel hyperélastique a également été revue, sur la base
des travaux de L. Mahéo et G. Rio, avec l'instauration d’un modele polynomiale fonc-
tion de la variation de volume. La méthode d’identification des parametres de la loi HVH
sera détaillée et les limites du modele actuel, concernant essentiellement la contribution
visqueuse, seront discutées.

Enfin, ce manuscrit se termine par une conclusion sur les travaux présentés et par les
perspectives de travaux futurs, comme la simulation de structures d’emballages alimen-

taires.
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Développement d'un dispositif d’essais
multiaxiaux pour la caractérisation

mécanique de matériaux polymeres

1.1 Introduction

Classiquement dans la littérature, la caractérisation mécanique des matériaux poly-
meres utilise des essais mécaniques effectués dans des directions de déformation souvent
uniquement uniaxiales et monotones [Brusselle-Dupend and Cangémi (2008); Drozdov
(2013)]. La plupart des essais rencontrés sont des essais de traction tandis que le compor-
tement en compression a été moins étudié [Zhang and Moore (1997); Heinz and Wiggins
(2010); Qvale and Ravi-Chandar (2004)] et que les essais de cisaillement, sur ce type de
matériau, se font encore plus rares [Arcan et al. (1978); Delhaye et al. (2010); G’Sell et al.
(1983); Daiyan et al. (2012)]. Habituellement, ces essais de traction (les plus facilement
réalisables) permettent de "classer” les matériaux polymeres, en les comparant les uns par
rapport aux autres, a partir de la mesure de caractéristiques mécaniques ”"simples” comme
le module d’Young, la limite d’élasticité (pourtant difficile a estimer pour les polymeres),
I'allongement /ou la contrainte a la rupture.

Aussi, dans la majorité des cas, chacun de ces essais utilise une éprouvette de forme et
de dimensions différentes. Lorsque 1'objectif est d’obtenir un modele numérique de com-
portement en trois dimensions (3D) d’un matériau polymere capable de reproduire des
sollicitations multiaxiales, cette campagne de caractérisation habituelle atteint rapide-
ment ses limites. En effet, 'utilisation d’éprouvettes de géométries différentes ne garantie
pas que le matériau étudié soit absolument identique. C’est le cas par exemple pour la
caractérisation des matériaux élastomeres ou une éprouvette haltere de traction de faible
épaisseur et un plot de compression de diametre important sont classiquement utilisés
(fig. 1.1). Les phénomenes observés peuvent alors fortement dépendre de la géométrie, la

mise en forme des éprouvettes pouvant, par exemple, impliquer des matériaux possédant

9



10 Développement d’un dispositif d’essais multiaxiaux

(a)

FIGURE 1.1 - Eprouvettes en élastomeére [Vandenbroucke et al. (2010)] pour des essais de
compression a) et de traction b).

une histoire différente, ce qui pourrait biaiser les conclusions qui en ressortent.

Bien que des essais multiaxiaux aient déja été effectués sur des polymeres semi-
cristallins [Yakimets et al. (2007); Guitton et al. (2014)], il n’existe que tres peu d’études
relatant ce type de sollicitations pour des matériaux polymeres et quelques travaux portent
sur les matériaux métalliques [Chache (2004)] et les alliages & mémoire de forme [Grabe
and Bruhns (2009)]. Ainsi, les essais habituellement utilisés, se cantonnant a une seule
direction de déformation, posent des difficultés lors de I'établissement d’un modele de
comportement 3D servant a simuler le comportement de structures. En effet, lors de la
sollicitation mécanique d’une structure, plusieurs types de déformations sont mises en jeu
simultanément avec des trajectoires et une histoire complexes. Pour I'identification d’une
loi de comportement 3D, il est ainsi plus intéressant d’avoir une base de données qui
contient des essais multiaxiaux sur une seule géométrie d’éprouvette, avec des trajets de
déformation complexes explorant tout le plan déviatoire de déformation [Hu et al. (2001);
Sweeney et al. (2009)]. L’avantage de cette méthode d’identification est de connaitre la
réponse mécanique avec un matériau a priori identique pour toutes les directions de sol-

licitations étudiées.

Pour répondre a ces enjeux, le but de ce chapitre est de présenter un dispositif d’essai
inédit permettant la sollicitation de matériaux polymeres en traction, en compression, en
torsion ou combinant plusieurs directions de déformations simultanément avec des che-
mins de déformations complexes. L’élaboration d’'un tel dispositif a amené a 1’élaboration
d’une géométrie d’éprouvette, dite "éprouvette multiaxiale”, utilisée pour tous les types
d’essais effectués et présentée au début de ce chapitre. Les différents éléments constituant
le dispositif sont ensuite présentés, comme la machine de traction-torsion, le systeme de
mors, 'extensometre pilotant les essais, le systeme de corrélation d’images et 1’enceinte
hygrométrique permettant le controle de la température et/ou de ’humidité durant les
essais. Enfin, la derniere partie de ce chapitre se consacre a montrer I’évolution du design

de I’éprouvette multiaxiale. La réponse du matériau en contrainte, pour cette géométrie,
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est comparée avec celle obtenue pour une éprouvette de traction de type "haltere”. Les dif-
férences de comportement observées, pour ces deux types d’éprouvettes, et les tentatives
d’explications de ces différences montreront comment la conception de I’éprouvette mul-
tiaxiale a évolué au cours de cette étude. Les éprouvettes utilisées pour les essais ont été
élaborées pour deux types de matériau : un polypropylene (PP), le PPC 7712 commercia-
lisé par Total Refining & Chemicals, et un polyhydroxyalcanoate (PHA), le Mirel F3002
(P(3HB-co-4HB)) distribué par la société Metabolix. Le choix ainsi que les spécificités de

ces matériaux seront abordés aux chapitres 2 et 3.

1.2 Géométrie d’éprouvette multiaxiale spécifique

L’étude du comportement mécanique des polymeres souleve toujours la question de la
méthode d’obtention d’'une éprouvette. Le PPC 7712 et le Mirel F3002 étant des maté-
riaux semi-cristallins, ils sont composés d'une phase cristalline, mélangée dans une phase
amorphe, caractérisée par un taux de cristallinité. Pour le PPC 7712, ce taux de cristalli-
nité a été mesuré a 34.2% par [Zrida (2009)]. Pour le copolymere Mirel F3002, [Corre et al.
(2012)] ont obtenu un taux de 40% apres 74 jours suivant l'injection. Ce taux de cristal-
linité ainsi que la taille et la distribution des cristallites dans un matériau semi-cristallin
influent sur ses propriétés mécaniques. Une augmentation du taux de cristallinité conduit
a une ductilité réduite et une rigidité accrue [Dusunceli and Colak (2008)]. Or, la ciné-
tique de cristallisation dépend notamment de la vitesse de refroidissement du polymere
apres son injection et d’'un éventuel recuit [Guo et al. (1999)]. Cette cinétique dépend
donc de I'épaisseur et de la forme de la géométrie injectée. Ainsi, pour des essais tels que
la traction et la compression, les éprouvettes utilisées ont généralement des formes radi-
calement différentes ; avec par exemple des halteres pour la traction et des plots pour la
compression [Farrokh and Khan (2010)]. Ces différentes formes de géométries et, donc, de
méthodes d’élaboration d’éprouvettes peuvent conduire a étudier des structures différentes
bien qu’issues de la méme matiere premiere.

Pour s’affranchir de ces phénomenes, une éprouvette de forme originale a été élaborée
afin qu’elle puisse étre sollicitée de maniere indépendante ou simultanée en traction, com-
pression et/ou torsion (fig. 1.2). Sa forme se base sur un cylindre de 20 mm de diametre
et de 60 mm de hauteur, surmonté de deux tétes hexagonales. Le rapport hauteur sur
diametre de 3 permet de limiter les effets de bords, dus aux chargements appliqués aux
extrémités du cylindre grace aux tétes hexagonales. Les deux tétes hexagonales font une
hauteur de 20 mm et la liaison, avec le cylindre, est faite avec un rayon de raccordement
de 7 mm de maniere a limiter les effets de concentration de contrainte. Ce design original
a été pensé et créé en parallele des mors, présenté a la section 1.3, pour aisément trans-
mettre tous les trajets de déformations qu’impliquent des essais multiaxiaux. En outre, la

géométrie de I'éprouvette a été spécialement congue pour :
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FIGURE 1.2 - Eprouvette pour chargements multiaxiaux (dimensions en mm).

e avoir un champ de déformation homogene le long de la surface de 'axe de I’éprou-
vette dans sa partie centrale cylindrique. L’homogénéité de ce champ étant vérifié

par un systeme de corrélation d’images.

e obtenir une raideur en traction et en torsion en adéquation avec les capacités de

mesure de la cellule de traction/torsion utilisée lors des essais.

e ne pas observer de flambage de I’éprouvette a des niveaux de déformation en com-

pression modérés.

e avoir un design d’éprouvette permettant d’étre facilement obtenue a partir des mé-

thodes d’injections classiques.

Cette géométrie est obtenue par injection de la matiere dans un moule spécialement
concu a cet effet. Les conditions d’injection de ces matériaux sont présentées dans le

tableau 1.1. Ces conditions ont été obtenues apres plusieurs tentatives, en s’appuyant sur

Parametres d’injection BUNEINIEPENSHGNEED,

Température vis d’injection 180°C 180°C
Pression 600 bar 600 bar
Temps de maintien 40.5 s 35.5's
Temps de refroidissement 36 s 15s
Température du moule 26°C 26°C

TABLE 1.1 — Parametres d’injection des éprouvettes de Mirel F3002 et de PPC 7712.

de précédentes injections de ces matériaux [Zrida et al. (2009); Corre et al. (2012)]. Ces
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éprouvettes ont été injectées a l'aide d'une machine a injection de la marque Battenfeld
(modele HM 80/210).

Dans la suite de ce document, cette géométrie sera dénommeée "éprouvette multiaxiale”.

1.3 Description des éléments constituant le dispositif

expérimental

1.3.1 La machine de traction/torsion

Le montage utilisé pour les essais expérimentaux (fig. 1.3) a été pensé et congu en paral-
lele et dans la méme optique que 1’éprouvette ; i.e. afin d’étudier la réponse mécanique de
matériaux polymeres a des sollicitations en traction, en compression et en torsion, avec la
possibilité d’effectuer deux sollicitations simultanément (e.g. de la traction-torsion). Ainsi,
le dispositif permet d’appliquer des trajets de chargement complexes et des contraintes
variées sur un matériau polymere sans avoir a changer les conditions initiales pour chaque
type d’essai souhaité.

La vue d’ensemble du dispositif montre une machine de traction-torsion Zwick, Z250/SN5A.
Il s’agit d’une machine servo-hydraulique a 4 colonnes permettant le réglage, au préalable,
de 'espace nécessaire au déroulement d’un essai. En outre, elle dispose de deux vérins :
I'un étant dédié au déplacement vertical, 'autre au déplacement angulaire. Ces deux vé-
rins peuvent étre commandés simultanément et/ou indépendamment. La cellule de force
utilisée est une cellule biaxiale admettant une force de £25kN dans la direction axiale et

un couple de +=200N.m en torsion.

1.3.2 Le systeme de mors

Deux mors sont présents pour lier I’éprouvette multiaxiale au montage par 'intermé-
diaire d’obstacles (fig. 1.4) :

e Les plateaux de traction permettent de maintenir les tétes des éprouvettes dans les
mors lors d’un chargement en traction (en bleu).

e Les vis de compression viennent en contact avec les deux extrémités de 1’éprou-
vette et permettent la transmission du déplacement du vérin lors d’une phase de

compression (en gris).

e Les empreintes hexagonales permettent de bloquer les tétes de I’éprouvette dans les

mors et, ainsi, transmettre le mouvement angulaire du vérin ( ).

En outre, la présence des lames flexibles permet d’ajuster les obstacles a chaque éprouvette

dont la taille des tétes est sujette a dispersion, due au procédé d’injection. Le choix de
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F1GURE 1.3 — Vue d’ensemble du dispositif.

lier I’éprouvette par obstacle se présente comme une alternative aux systemes de serrage
classiques mais présente les avantages de limiter I'apparition de contraintes mécaniques
initiales et de glissements durant un essai.

Les mors sont emmanchés dans deux rallonges, afin d’accepter la présence éventuelle
d’une enceinte hygrométrique via un caisson externe, et chaque mors est maintenu avec
sa rallonge par une goupille. La goupille pour le mors du haut et celle pour le mors du
bas sont orientées perpendiculairement pour rajouter un degré de liberté afin de ne pas
sur-contraindre I’éprouvette. La présence des rallonges a rendu important le centrage dans
ce dispositif. Ainsi, la rallonge du bas peut étre dévissée de son support pour pouvoir étre

légerement translatée puis, une fois le centrage effectué, étre fixée a nouveau.
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FIGURE 1.4 — Description des pieces constituant les mors du dispositif expérimental. a)
Vue en 3D de la CAO du systeme de mors. b) Vue en coupe de la CAO.

1.3.3 L’enceinte hygrométrique

L’enceinte hygrométrique SECASI est visible avec le caisson externe monté sur le
dispositif a la fig. 1.5. Ce montage donne la possibilité de réguler la température et le
pourcentage d’humidité au cours d’un essai. Il est visible sur cette figure que les rallonges,
supportant les mors, passent au travers d’orifices présents sur le caisson. Durant ces tra-
vaux, seule l'influence de la température sur le comportement du P(3HB-co-4HB) (Mirel
F3002) a été étudiée (section 3.5). La gamme de température a laquelle la machine peut

fonctionner varie entre -70°C et 180°C.

1.3.4 L’extensometre

En pilotant le vérin en déplacement, les essais préliminaires ont montré que de forts
jeux existaient au niveau des mors et, qu’ainsi, la vitesse de déformation n’était pas
constante. Pour résoudre ce probleme, le pilotage des vérins en vitesse et en déplacement,
ainsi que 'acquisition des mesures ont été réalisés grace a un extensometre de marque Ep-
silon Technology Corp (model 3550, fig. 1.6), permettant une mesure locale et le controle
en vitesse de la déformation nominale axiale e et du cisaillement . Ce dernier parametre

est directement calculé par ’extensometre.
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FIGURE 1.5 — Caisson externe relié a lenceinte hygrométrique SECASI (SLH 100/70
VRT) (cf. fig. 1.14) permettant la régulation de la température et de ’humidité lors d’un
essal.

FIGURE 1.6 — Extensometre de marque Epsilon Technology Corp (model 3550) monté sur
une éprouvette multiaxiale.

Les spécifications de l'extensometre limitent néanmoins les déformations aux alentours
de +3%. En outre, une fois I’éprouvette mise en place, I'espacement entre les mors est
tel que pour un essai de compression, si la déformation dépasse -2.15%, les mors viennent

en contact avec I'extensometre. Ce contact peut s’avérer extrémement dangereux étant
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donné que I'extensometre pilote les essais en vitesse de déformation. Afin de ne pas risquer
d’endommager le matériel durant les essais, la déformation restera comprise entre 2.14%
et 3.2%.

Ces données constituent une limite importante du dispositif, afin d’étudier le compor-
tement des deux matériaux polymeres de cette étude. La base de donnée expérimentale
étant constituée d’essais effectués a des niveaux de déformation inférieurs ou égaux a
3%, Iétablissement du modele de comportement dans ce travail ne sera donc valable que
pour d’assez faibles déformations (d'un ordre de grandeur globalement inférieur a 6%, les
grandeurs seront précisées par la suite) et posera des difficultés pour obtenir de bonnes
prédictions a des niveaux de déformations supérieures. Cette limitation, due au type d’ex-
tensometre retenu ici, est cohérente avec les matériaux étudiés dont I'endommagement
commence pour de faibles déformations, de l'ordre de 5% pour le PP par exemple [Pa-
renteau (2009)]. L’objectif principal étant a terme le dimensionnement de structures en
service, la gamme d’étude a été volontairement centrée sur les déformations induisant peu

d’endommagement.

1.3.5 Dispositif de corrélation d’images

Afin d’observer I’homogénéité du champ de déformation en surface de 1’éprouvette
multiaxiale, un dispositif de corrélation d’images de la marque GOM (ARAMIS 3D De-
formation Analysis System) a été utilisé (fig. 1.7).

\ \\\\\\\\{\\ )

FIGURE 1.7 — Caméras du systeme ARAMIS pointant sur une éprouvette préparée avec
un mouchetis.

Il est composé de deux caméras de 4 mégapixels a capteur CCD (images en noir et blanc
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de 2050x 2448 pixels prises a une fréquence de 60Hz maximum), enregistrant le mouvement

2

d’un "mouchetis” présent sur la surface de I'éprouvette multiaxiale. Le "mouchetis” en
surface de I’éprouvette est créé a I'aide d’une peinture noire de type aérosol.

Fourni avec les caméras, un logiciel de post-traitement utilise les données capturées
pour obtenir le champ de déformation a la surface de I’éprouvette, sur une zone prédéfinie
par l'utilisateur. Dans notre cas, la zone choisie est approximativement équivalente a la
zone ou l'extensometre vient effectuer sa mesure (24x8mm). La technique de corrélation
d’images calcule la déformation au moyen de fenétres obtenues par la discrétisation de la
zone prédéfinie. La définition utilisée dans ce travail comporte des fenétres de corrélation
de 16x16 pixels avec un pas de 9 pixels; ce qui correspond a une zone de chevauchement

de 7 pixels (fig. 1.8). L’échelle obtenue est de 22 & 26 pixels/mm.
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FIGURE 1.8 — Taille des fenétres de corrélation pour le calcul de la déformation. En vert
est représenté un pixel.
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Le dispositif de corrélation d’images permet également de comparer sa mesure de
déformation de I’éprouvette avec celle de I'extensometre. Ainsi, les figures 1.9, 1.10 et
1.11 comparent ces deux méthodes de mesure en montrant I’évolution de la déformation

au cours du temps pour, respectivement :

e un essai de traction, composé de 3 cycles de charge/décharge entre 1.6% et 3.2%
de déformation nominale e. La déformation nominale e = —— est représentée en

0
fonction du temps, ou Ly désigne la longueur initiale de I'extensometre et AL la

variation de cette longueur.

e un essai de compression, composé de 3 cycles de charge/décharge entre -1.1% et
-2.14% de déformation nominale e. La déformation nominale e est représentée en

fonction du temps.

e un essai de torsion entre -5.2% et +5.2% de déformation de cisaillement ~. La

déformation de cisaillement ~ est représentée en fonction du temps.

0.035 T T T T T

0.03

T
X
1

0.025

0.02 - .

0.015

0.01

Déformation nominale e [-]

0.005

Extensometre
DIC — — -
O | | | |

0 50 100 150 200 250
Temps [s]

FI1GURE 1.9 — Mesure de la déformation nominale e en fonction du temps pour un essai de
traction avec cycles de charge/décharge. Comparaison entre I'extensometre et le dispositif
de corrélation d’'images (DIC).

Ces figures montrent que les deux méthodes de mesures donnent des résultats tres
proches. La conclusion que nous pouvons en tirer est que I'extensometre ne glisse pas au
cours d’un essai. Aussi, I’évolution de la déformation au cours du temps est linéaire, ce qui
prouve que le pilotage en vitesse de déformation s’effectue correctement. Il est toutefois

notable que les extrema des courbes sont moins bien représentés pour la technique de
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FIGURE 1.10 — Mesure de la déformation nominale e en fonction du temps pour un essai
de compression avec cycles de charge/décharge. Comparaison entre I’extensometre et le

dispositif de corrélation d’images (DIC).
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FIGURE 1.11 — Mesure de la déformation de cisaillement « en fonction du temps pour un
essai de torsion. Comparaison entre I’extensometre et le dispositif de corrélation d’images

(DIC).

corrélation d’images que pour 'extensometre. Ceci s’explique par la fréquence d’acquisi-

tion qui était trois fois supérieure pour 'extensometre que pour le dispositif de corrélation

d’images.
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1.4 Comportement de I’éprouvette multiaxiale et évo-

lution de son design

1.4.1 Comparaison avec une éprouvette de traction de type ”hal-
tere”

Les premiers tests effectués sur les éprouvettes multiaxiales ont été des essais de trac-
tion a température ambiante sur le polypropylene PPC 7712. Ces premiers essais ont fait
I'objet d'une comparaison avec des essais de traction sur des éprouvettes classiques de

type "haltere” (fig. 1.12). Les essais sur les éprouvettes "halteres” ont, quant a eux, été ef-

&0
.i. Ll

FIGURE 1.12 — Eprouvette de traction de type haltére” (dimensions en mm).

fectués sur une machine de traction INSTRON 5566A et dans une piece différente, régulée
a 21.5°C. L’acquisition de la déformation s’est faite a 1’aide d'un extensometre (Dynamic
Extensometer 2620-604, INSTRON) muni de deux couteaux et fixé sur I’éprouvette.

Les courbes contraintes/déformations de ces essais de traction montraient une diffé-
rence de comportement en contrainte entre les deux types de géométrie d’éprouvette. Des
tentatives d’explications et des investigations ont été entreprises pour trouver d’ou pouvait
provenir cette différence.

Premierement, les deux types d’éprouvette étant obtenues par injection et refroidies
de la méme maniere, par un moule maintenu a 26°C, la cinétique de refroidissement est
donc radicalement différente pour chacune des géométries, étant donné que les épaisseurs
misent en jeu sont différentes. Il a ainsi paru logique que le matériau puisse étre micro-

structurellement différent au sein de chaque géométrie. Pour tenter de supprimer cette
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éventualité, les éprouvettes ont subi un traitement thermique afin de controler au mieux
I’homogénéité de la cristallisation de la matiere. Ce traitement consiste en un recuit des
éprouvettes dans une enceinte hygrométrique (SECASI Technologies SLH 100/70 VRT,
fig. 1.14) & 120°C pendant 2h et suivi par un refroidissement controlé pour atteindre 20°C.
Le controle du refroidissement se fait par une diminution de 10°C toutes les 2h dans I'en-

ceinte (fig. 1.13). Les paliers de température ont été introduits dans le but de controler
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FiGURE 1.13 — Consigne de température pour le recuit des éprouvettes.

la cinétique de refroidissement et que celle-ci soit la plus proche possible entre les deux
types de géométries. La température de cristallisation du PPC 7712 ayant été déterminée
a 121.2°C [Zrida (2009)] et celle du Mirel F3002 a 116.2°C [Corre et al. (2012)], la tempé-
rature pour le départ du cycle de recuit a été imposée a 120°C. Nous n’avons pas souhaité
aller au-dela de cette température pour ne pas risquer d’endommager les éprouvettes.

La fig. 1.15 compare un essai de traction réalisé sur les deux types d’éprouvettes.
Sont représentées, en abscisse, la déformation nominale e et, en ordonnée, la contrainte de
Cauchy, égale au rapport de la force sur la section courante de ’éprouvette. Ces notations
sont introduites dans le chapitre 3 présentant les résultats expérimentaux, a ceci pres que
la section des éprouvettes halteres est ici différente.

La vitesse de déformation étant influente sur la réponse d’un matériau polymere a une
sollicitation [Khan and Farrokh (2006); Zrida et al. (2010)], ces essais ont été effectués

U sur la plage de déformation allant

A une vitesse de déformation constante de 4.1074s~
de 0 & 3% (voir Annexe A). Cette vitesse arbitraire provient historiquement d’une vi-
tesse de traverse de Imm par minute sur PINSTRON 5566A et conduit a des vitesses de
déformations quasi-statiques.

Cette figure présente deux essais sur des éprouvettes de traction "haltere”, avec un
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FIGURE 1.15 — Comparaison, pour un essai de traction, entre deux géométries d’éprou-
vette : une éprouvette de traction "haltere”, représentée par deux essais, et une éprouvette
multiaxiale. Le nombre de jours désigne le temps entre le recuit de I’éprouvette et ’essai.
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temps entre le recuit et 'essai de 17 jours pour I'une et de 193 jours pour l'autre, et un
essai sur une éprouvette multiaxiale avec un temps de 142 jours entre ces deux moments.
Il faut noté que les éprouvettes "halteres” font parties du méme lot d’injection, qu’elles ont
été recuites le méme jour, stockées de la méme maniere et que les essais ont été effectués
dans une piece ou la température est régulée a 21.5°C. Apres avoir écarté ’hypothese d'une
mauvaise reproductibilité des essais (voir Annexe A), cette figure montre donc que la durée
entre le recuit et I'essal mécanique est non négligeable. En effet, a 3% de déformation,
la contrainte pour l'essai a 17 jours est supérieure de 10.55% & la contrainte pour 'essai
effectué a 193 jours apres l'injection. Il est également notable que le comportement du
matériau pour 'essai sur I’éprouvette multiaxiale est plus proche de l'essai effectué 193
jours apres 'injection que de celui effectué 17 jours apres I'injection, avec une différence
de contrainte & 3% de déformation de 11.1% et 22.8% respectivement.

Il subsiste donc une différence de comportement que seule la température d’essai ne
pourrait expliquer. Effectivement, bien que les essais sur les deux types de géométrie ne
se déroulent pas dans la méme piece, la température mesurée pour I'essai sur I’éprouvette
multiaxiale était de 19.5°C. Une différence de température de seulement 2°C ne peut
expliquer une différence de plus de 10% sur la réponse du matériau en contrainte. N’ayant
pas, dans les mémes conditions, un essai sur une éprouvette multiaxiale avec un temps
réduit entre le recuit et ’essai, I'influence de ce temps sur le comportement du matériau

n’a pas pu étre observée pour cette géométrie d’éprouvette.

1.4.2 Vérification de 'homogénéité de I’éprouvette

L’observation de I'influence du temps entre le recuit des éprouvettes et les essais s’étant
faite tardivement, la recherche d’autres explications a été envisagée pour comprendre les
différences de comportement entre les essais en traction sur les éprouvettes "halteres” et
les éprouvettes multiaxiales.

Ainsi, le dispositif de corrélation d’image, décrit a la section 1.3.5, a permis d’observer
I’homogénéité du champ de déformation en surface de I’éprouvette multiaxiale, lors d'un
essai de traction (fig. 1.16). Ce champ montre une déformation globalement uniforme
dans la zone de I'extensometre. L’homogénéité de la déformation n’est donc pas en cause

dans la différence de comportement observée entre les deux types de géométrie.
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FIGURE 1.16 — Données sur le champ de déformation et la déformation nominale, calculés
par le dispositif de corrélation d’image, pour un essai de traction sur une éprouvette

multiaxiale.
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1.4.3 Le percage des éprouvettes

Il est apparu que le design de I'éprouvette multiaxiale de forme cylindrique pleine
posait quelques problemes. En effet, apres avoir effectué des coupes de la section circu-
laire des éprouvettes, quelques éprouvettes présentaient visuellement un centre différent
de la périphérie avec parfois de petites cavités dans le centre. Ces observations ont eu
pour conséquences des essais souvent non reproductibles ou une rupture prématurée de

I'éprouvette en traction (fig. 1.17). Elles prouvent également que 1’éprouvette telle qu’elle

FIGURE 1.17 — Facies d'une éprouvette présentant une rupture prématurée a un essai de
traction.

a été élaborée est inhomogene dans 1’épaisseur.

De plus, un premier traitement des résultats d’essais a été réalisé en effectuant I'hypo-
these d'une évolution linéaire de la contrainte de cisaillement suivant le rayon du cylindre,
du type 7 = ar ou r est le rayon de I'éprouvette et a représente le rapport entre le mo-
ment de torsion et le moment quadratique. Ainsi, la contrainte de cisaillement maximum,
comparée en contrainte équivalente avec les essais de traction, présentait dans ce cas de
post-traitement une différence supérieure d’environ 25% a la contrainte de traction. Un
second type de traitement plus précis sera abordé par la suite (cf chapitre 5).

Toutes ces observations ont conduit a envisager des éprouvettes en forme de tube
comme réponse a ces problemes. En effet, enlever de la matiere au milieu de ’éprouvette
permet d’obtenir un matériau globalement plus homogene dans ’épaisseur et permet de
réduire 'influence de '’hypothese faite sur I’évolution linéaire de la contrainte de cisaille-
ment dans I’épaisseur.

Ainsi, les éprouvettes ont été percées dans leur longueur d’un diametre de @9mm, puis
alésées d’'un diametre de @10mm, afin de supposer que la microstructure du matériau reste

identique dans les bmm d’épaisseur du cylindre et d’observer 'influence de cette nouvelle
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géométrie sur ’hypothese d'une distribution linéaire de la contrainte de cisaillement le
long du rayon. Cet usinage est effectué par une fraiseuse numérique Mini Mill de HAAS
ou I’éprouvette a percer est maintenue dans un mandrin, lui-méme bridé sur le bati de

la fraiseuse (fig. 1.18). La vitesse de rotation de la broche lors de l'alésage n’excede pas

FI1GURE 1.18 — Dispositif de percage des éprouvettes.

250 tours par minute, afin d’éviter un échauffement trop important de ’éprouvette. Le
temps moyen pour obtenir une éprouvette percée et alésée est de 8 minutes. Le résultat
de ce percage peut-étre observé a la fig. 1.19. La présence du percage permet d’écarter
des éprouvettes qui pourraient s’avérer défectueuses. Certaines éprouvettes possedent de
petites cavités dans les tétes hexagonales dues a la présence de bulles d’air lors de I'injec-
tion. La déformation étant mesurée et pilotée sur le cylindre de I’éprouvette, la présence
de ces cavités n’influe pas sur le comportement du matériau lors des essais.

La fig. 1.20 présente le comportement mécanique de 1’éprouvette multiaxiale percée
pour un essai de traction. Cette courbe vient se superposer a celles déja étudiées a la
fig. 1.15. L’essai sur I’éprouvette multiaxiale percée a été effectué 150 jours apres le recuit
de celle-ci et, pour cet essai, la température était controlée a 25°C. Lorsque le temps
entre le recuit et la réalisation de I’essai est semblable, il est notable que le comportement
du matériau pour I'éprouvette percée est proche de celui observé pour une éprouvette

“haltere”.
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FI1GURE 1.19 — Eprouvette de Mirel F3002 apres percage.
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F1GURE 1.20 - Comparaison pour un essai de traction entre trois géométries d’éprou-
vette : une éprouvette de traction "haltere”, une éprouvette multiaxiale non percée et une
éprouvette multiaxiale percée. Le nombre de jours désigne le temps entre le recuit de
I’éprouvette et 1’essai.

Certains parametres, comme la température, n’étant pas fixés, il existe un degré d’in-
certitude qui ne nous permet pas de savoir définitivement si le matériau se comporte
de la méme maniere en traction pour 1’éprouvette ”haltere” et 1’éprouvette multiaxiale

percée. Néanmoins, les résultats obtenus permettent d’observer que ce comportement est
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proche pour ces deux types de géométrie. Le choix est donc fait d’étudier le polypropylene
PPC 7712 et le PHA (Mirel F3002) au travers de 1'éprouvette multiaxiale percée. Dans
la suite de ce document, ’éprouvette multiaxiale percée sera simplement désignée par la

dénomination "éprouvette multiaxiale”.

1.5 Conclusion

Ce chapitre avait pour objectif de présenter les éléments d’un dispositif expérimen-
tal original permettant des essais de traction, de compression, de torsion et des essais
complexes utilisant ces trois types de sollicitations. La possibilité d’effectuer des essais
avec des trajets de déformations complexes sur une géométrie d’éprouvette identique est
primordiale, afin d’établir une loi de comportement valable pour tous les chemins de solli-
citations de I'espace des déformations. Ces lois de comportement sont indispensables pour
effectuer des simulations sur des structures ou les déformations mises en jeu sont com-
plexes. Pour cela, des mors originaux ont été congus pour lier une éprouvette par obstacle
afin de limiter les contraintes initiales et les phénomenes de glissements apparaissant lors
des essais.

L’extensometre permettant le pilotage des essais en vitesse de déformation a égale-
ment été présenté. Placé sur I’éprouvette, son utilisation limite la plage de déformation
appliquée. Cette limite du moyen de mesure réduit la plage de validité pour l'identifica-
tion du modele de comportement, mais reste dans un domaine de sollicitations tout a fait
suffisant pour les calculs sur des structures en service, dans le cas des matériaux abordés
dans cette étude (le Mirel F3002 et le PPC 7712).

Une éprouvette unique, acceptant toutes les sollicitations du dispositif, a donc été éla-
borée. Le design de cette éprouvette a évolué pour arriver a un comportement en traction
du matériau le plus proche possible des essais habituellement réalisés sur les éprouvettes de
traction de type "haltere”. Toutes les réflexions a l'origine de cette élaboration ont permis
une maitrise rigoureuse des parametres pour les essais multiaxiaux qui seront décrits au
chapitre 3. Enfin, le dispositif pouvant accueillir un caisson pour réguler la température,
les essais présentés au chapitre 3 seront également effectués a température controlée sur
le PPC 7712 et le Mirel F3002, un polymere biodégradable appartenant a la famille des
PolyHydroxyAlcanoates (PHAS).
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Les Polyhydroxyalcanoates

2.1 Introduction

Ce chapitre introduit une famille de polyester biodégradable, les Polyhydroxyalca-
noates (PHAs), dont un représentant sera caractérisé thermo-mécaniquement par le dis-
positif expérimental multiaxial décrit au chapitre 1.

Confronté a I’épuisement des ressources en énergie fossile, le remplacement des maté-
riaux plastiques "conventionnels” issus de l'industrie du pétrole, par des matériaux dits
"bio”, est de plus en plus au coeur des travaux des "polyméristes” [Vert et al. (1994); Ma
et al. (2005); Rudnik (2008a); Deroiné et al. (2014a)]. Depuis quelques années, les biopo-
lymeres s’utilisent de plus en plus dans le domaine de ’emballage alimentaire comme pour
les emballages de salades fraiches, les bouteilles d’eau, les gobelets et les sacs en plastique.
A T'heure actuelle, I’acide PolyLActique (PLA) constitue la majorité de ces emballages
"écologiques” [Peelman et al. (2013)] et est, de facto, le bioplastique le plus répandu.

Parmi les alternatives au PLA, les PHAs ont gagné en notoriété. Ils forment une fa-
mille de matériaux biosourcés, terme qui qualifie un matériau dont 1’origine est biologique
ou issue de cultures biologiques. Ils sont également biodégradables et compostables, car
leur dégradation ne dégage aucune substance toxique. Ces caractéristiques sont également
valables pour le PLA mais les PHAs présentent d’autres avantages. La production de PLA
exploite essentiellement des hectares de plantations agricoles, conférant a ce matériau une
mauvaise réputation aux yeux du grand public. Les PHAs ont I'avantage de pouvoir étre
obtenus directement a partir de cultures de micro-organismes se nourrissant de matieres
premieres renouvelables ou de déchets organiques. Ces propriétés font des PHAs des ma-
tériaux qui suscitent désormais l'intérét de nombreux scientifiques et industriels.

A titre d’exemple, le matériau PHA étudié dans ce document, a pour objectif d’étre
utilisé comme emballage alimentaire. Ce nouveau matériau polymere constitue un enjeu
important pour le secteur de 'emballage. En effet, 'industrie de ’emballage constitue la
principale destination des matieres plastiques et 'emballage alimentaire est le secteur le

plus demandeur de cette industrie. Le remplacement des plastiques, actuellement issus de
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la pétrochimie par des bioplastiques, est donc fortement envisagé [Byun and Kim (2014)].
Les PHAs ont la capacité d’étre injectés, extrudés ou thermoformés pour obtenir des
contenants pouvant étre en contact avec des denrées alimentaires [Bucci et al. (2005)].
IIs constituent donc une alternative crédible aux PolyPropylenes (PP) et PolyEthylenes
(PE) conventionnellement utilisés.

Les travaux de recherches pour améliorer les propriétés mécaniques des PHAs vont
dans ce sens. Afin d’obtenir des caractéristiques proches de ces PP et PE, ils peuvent étre
mélangés avec d’autres polymeres naturels, tels 'amidon ou d’autres grades de PHAs, en
fonction des propriétés recherchées [El-Hadi et al. (2002); Innocentini-Mei et al. (2003);
Martelli et al. (2012)]. Les avancées sur les PHAs deviennent conséquentes et leurs ap-
plications diverses avec, par exemple, des utilisations dans la médecine. N’étant pas nocif
pour le corps humain, ils sont qualifiés comme étant des matériaux biocompatibles.

Une autre aptitude importante des PHAs est leur biodégradabilité. Pouvant intervenir
dans des environnements variés, elle nécessite, dans la plupart des cas, un environnement
possédant un niveau d’activité microbien suffisant. Pour l'industrie médicale, certains
PHASs nécessitent seulement un milieu hydrolytique pour pouvoir se dégrader. Le fait
que les PHASs ne se dégradent que sous certaines conditions spécifiques, leur confere des
usages variés et constitue un atout primordial pour le remplacement des plastiques pétro-
chimiques.

L’objectif de ce chapitre est de présenter succinctement les PHAs en expliquant leurs
origines et leurs propriétés chimiques, leurs domaines d’applications (en se focalisant sur
le domaine de ’emballage alimentaire), leurs productions industrielles et leurs processus
de dégradation. Cette présentation n’étant pas exhaustive, elle a pour but d’introduire
les informations nécessaires pour comprendre 'origine de I'un des deux matériaux étudiés

lors de ces travaux : un PHA destiné a I'industrie de ’emballage alimentaire.

2.2 Définition des propriétés chimiques des PHAs

Le premier PHA | issu d’'un processus microbien, a été découvert au sein de la bactérie
Bacillus subtilis, par Lemoigne, au début du siecle dernier [Lemoigne (1923)]. Le polymere
qu’il a synthétisé fut un Poly-(R)-3-HydroxyButyrate et il fait partie intégrante de la
famille des PHAs. Il est couramment désigné sous l'acronyme P(3HB) ou, encore plus
fréquemment, sous 'acronyme PHB. Des 1923, il obtient la production de P(3HB) par
macération aqueuse de bactéries, issues de la famille Bacillus subtilis, et émet 'hypothese
que ce polymere provient d'une matiere utilisée comme réserve d’énergie et accumulée
dans les cellules de la bactérie [Lemoigne (1924)].

S’en suivront une série d’analyses [Lemoigne (1925, 1927)] aboutissant a reconnaitre
dans le P(3HB) un produit cristallisable insoluble. L’hypothese du P(3HB), comme réserve

intracellulaire d’énergie pour les bactéries, sera confirmée a partir de la fin des années 50
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[Williamson and Wilkinson (1958); Doudoroff and Stanier (1959); Rehm (2003)] et son

mécanisme de fonctionnement sera comparé a d’autres polymeres (glycogene et polyphos-
phate) également utilisés comme réserve énergétique par des micro-organismes [Dawes
and Senior (1973)]. Le P(3HB) s’avere finalement étre le plus courant des polyesters bio-
logiques produit par de nombreuses bactéries et archées! [Anderson and Dawes (1990)].

La grande majorité des PHAs possedent la structure chimique générale suivante :

R H o)

., y 4 I

\O/\C\( \

CH2),,

X

ou n = 1, pour tous les PHAs utilisés commercialement, et R représente un atome
d’hydrogene ou une chaine d’hydrocarbure pouvant atteindre jusqu’a 15 atomes de carbone
[Rudnik (2008b)].

Le P(3HB) est un homopolymere dont la représentation de Cram du motif de répétition
s’écrit, pour R=CHj (methyl) et n =1 :

CH3, H 0

“Z !
NN /R

(R)-3HB

La famille des PHAs peut étre divisée en trois catégories suivant la longueur de la
chaine de carbone de leur motif de répétition : les courtes (notés sc/lPHAs) de 3 a 5
atomes de carbones, les médiums (notés mclPHAs) de 6 a 15 atomes de carbones et
les longues (notés lcIPHAS) supérieures a 15 atomes [Simon-Colin et al. (2009)]. La lon-
gueur de la chaine de carbone dépend notamment de la longueur de la chaine secondaire
d’hydrocarbure R.

Le P(3HB) fait partie des sclPHAs qui ont la particularité d’étre fragile en comparaison
des matériaux issus de la pétrochimie. Les mcIPHASs présentent une élasticité supérieure
et des propriétés proches des PP et PE, tout en restant plus fragile que ces derniers
[Laycock et al. (2013)]. La présence d'un second monomere dans un P(3HB), formant
ainsi un copolymere, permet aussi d’en améliorer les propriétés mécaniques [Sudesh et al.
(2000)].

Ainsi, le grade de PHA utilisé dans cette étude, appelé Mirel F3002 [Corre et al.
(2012)], est un copolymere P(3HB-co-4HB) (aussi appelé P3BHB4HB), fournit par la société

américaine Metabolix, de motif :

1. A l'instar des bactéries, les archées sont des étres vivants unicellulaires ne possédant pas de noyaux.
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ou le premier monomere (3HB) possede un methyl comme chaine secondaire d’hydro-
carbure (R=CHj) et un seul groupe méthyléne (n=1). Quant au second monomere (4HB),
il est constitué d’'un atome d’hydrogéne comme ramification (R=H) et de deux groupes
méthylene (n=2). Dans la suite de ce document, le comportement mécanique de ce grade
de PHA est étudié et comparé avec un polypropyléene (PPC7712), pouvant étre utilisé dans
le méme domaine d’application. Nous verrons que ces derniers possedent un comportement
similaire pour de faibles déformations et mettrons en exergue l'intérét des copolymeres de

PHASs, a savoir un comportement se rapprochant des polymeres pétrochimiques.

2.3 Leurs domaines d’applications

Les domaines d’applications des PHAs sont nombreux : I'emballage et en particulier,
I'emballage alimentaire [Chen et al. (2011)]; I'industrie médicale [Philip et al. (2007)]
avec une utilisation pour les sutures, les broches orthopédiques, les stents, les capsules
ou la réparation tissulaire; l'industrie de I'impression de par la capacité des PHAs a
étre facilement colorés [Chen and Wu (2005)] ; I'industrie textile (les PHAs pouvant étre
utilisés pour la fabrication de fibres) [Tanaka et al. (2007)] et enfin les biocarburants
[Zhang et al. (2009)]. Pour cette derniere catégorie, les PHAs sont estérifiés pour former des
esters méthyliques qui sont des combustibles. Contrairement a la production de bioéthanol
classique, cette application dans le domaine de I’énergie a pour avantage majeur de ne
pas utiliser des terres arables, lorsque le substrat des bactéries productrices de PHASs est,
par exemple, issu de coproduits ou de résidus de I'industrie agroalimentaire.

Le domaine d’application qui nous intéresse tout particulierement est I’emballage ali-
mentaire, car c’est le domaine auquel le Mirel F3002, P(3HB-co-4HB), se destine. Les
PHAs montrent de meilleures propriétés barrieres? que les autres biomatériaux [Miguel
et al. (1997)], ce qui positionne cette famille de matériaux comme une bonne candidate
au développement des emballages écologiques. [Bucci et al. (2005)] ont effectué des études
pour comparer des pieces d’emballages alimentaires injectées en PP et d’autres injectées en
P(3HB) (fig. 2.1). Ils ont montré que le méme moyen d’injection pouvait étre utilisé pour

des pieces en PP et en P(3HB), les conditions d’injection doivent étre toutefois adaptées

2. Les propriétés barrieres d’'un matériau sont notamment caractérisées par sa perméabilité a I’oxygene
et a la vapeur d’eau.
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FIGURE 2.1 - Barquettes en P(3HB) naturel et coloré [Bucci et al. (2007)].

au matériau injecté. Pour des essais de compression dynamique et des essais de chutes,
les pieces injectées en P(3HB) se sont montrées globalement plus fragiles, surtout aux
basses températures, mais ont donné de meilleurs résultats aux hautes températures. Les
emballages alimentaires ayant des usages pouvant aller de la congélation a une utilisation
dans un micro-ondes, I’étude conclut que, bien que le comportement des pieces en P(3HB)
soit plus fragile, cela n’altere en rien leur capacité a stocker des denrées alimentaires dans

de telles conditions.

2.4 Leurs productions

2.4.1 La production des PHAs et ses avancées

En 1982, I'Tmperial Chemical Industries (ICI, UK) fit la premiére entreprise a produire
du PHA. Celui-ci était commercialisé sous le nom Biopol et était distribué par Monsanto,
USA. 1l existe aujourd’hui plus d’'une vingtaine d’entreprises commercialisant du PHA
a travers le monde. Basée principalement en Chine et aux Etats—Unis, Tianjin Green
Bioscience (Chine) et Metabolix (USA) en sont les principaux acteurs avec une production
respective de 10 000 et 50 000 tonnes/an en 2009 [Chen (2009)]. Toutefois, la production
de cette famille de polyester reste marginale en comparaison du PP dont la capacité
mondiale de production était de 68 millions de tonnes en 2011 (données fournies par la
Société Chimique de France?).

Au cours du processus de production des PHASs, les bactéries, sélectionnées pour leur
habilité a stocker cette matiere plastique comme réserve énergétique, sont placées dans un
bio-réacteur afin d’en multiplier la population d’origine. La culture est alimentée par un
substrat carboné comme le glucose et le sucrose, ou alors moins courant et plus cotiteux
comme les acides gras [Cai et al. (2009)], afin de faire croitre les réserves énergétiques des
bactéries. Toutes les bactéries productrices de PHAs ne stockent pas leur énergie sous la

méme forme et toutes ont un substrat préférentiel pour lequel elles produisent d’avantage

3. http ://www.societechimiquedefrance.fr/extras/Donnees/mater/pp/texpp.htm
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de PHA. Ainsi, les variétés de bactéries et le substrat doivent étre choisis judicieusement
afin d’obtenir le type de PHA souhaité.
Ainsi, il existe plusieurs méthodes d’alimentation qui sont encore sujettes a améliora-

tions :

e la méthode par ”batch” ou le volume du milieu de culture est constant du début
a la fin de la croissance des cellules. Le milieu et la cuve du bioréacteur sont stéri-
lisés en début de culture, afin d’éviter une contamination de la production par des
organismes parasites. Le milieu est récupéré et la cuve est a nouveau stérilisée en

fin de culture. Il s’agit d’'une méthode d’alimentation discontinue.

¢ la méthode par ”fed batch” ou le volume de milieu stérile est augmenté au fur et
a mesure. Cela permet de controler la concentration et d’obtenir une croissance plus
rapide de la production. Tout comme pour la méthode par "batch”, le milieu n’est
récupéré qu’en fin de culture. Cette méthode est la plus utilisée et montre d’excellents

résultats au niveau de la densité des cellules obtenues [Kim et al. (1994)].

¢ la méthode d’alimentation continue ou la récupération et 'ajout de milieu
se font simultanément de maniere a garder une concentration cellulaire constante.
Ainsi, contrairement aux deux méthodes d’alimentation discontinues précédentes, le
milieu retiré est en permanence remplacé par du milieu stérile. Cette méthode est
la plus productive, mais elle pose des problemes de contamination, du fait que la

stérilisation de la cuve du bio-réacteur ne soit pas effectuée régulierement.

Les recherches continuent pour améliorer les méthodes d’alimentation notamment sur
I’alimentation continue. Les résultats montrent qu’il est possible de faire fonctionner un
bio-réacteur non-stérile en continu pendant 4 ans avec un rendement des cultures pouvant
atteindre 89% du poids a sec des bactéries en 7.6 heures [Johnson et al. (2009)]. Un tel
procédé permet de réduire drastiquement les cotits en matiere de dépenses d’énergie liées
a la stérilisation. D’autres possibilités sont également a I’étude comme 1'utilisation des
eaux usées issues de I'agroalimentaire [Khardenavis et al. (2007)].

Les PHAs sont développés en culture pure ou mixte [Patnaik (2005)], une culture mixte
étant une culture composée d’au moins deux types de bactéries différentes. Certaines
bactéries comme Ralstonia eutropha ne sont pas tres efficientes pour produire du PHA
avec des substrats communs comme le glucose ou le fructose, mais le sont beaucoup plus
avec des acides organiques comme le lactate ou 'acétate. L’intérét d'une culture mixte est
donc d’avoir une premiere bactérie se nourrissant d’un substrat courant pour le "convertir”
en un acide organique, acide qui servira de substrat a la seconde bactérie productrice de
PHA.

D’autres types de substrat sont également a 1’étude comme les résidus des industries

agro-alimentaires. Le projet PHApack, se déroulant au sein du Laboratoire d’Ingénierie
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des MATériaux de Bretagne (LIMATB), étudie la production de PHAs utilisant ce type
de substrats. Le projet met en avant une production locale avec I'utilisation de bactéries

marines et des résidus des industries de la région bretonne *.

Quelque soit la méthode utilisée, une fois la population arrivée a un exces de réserve
énergétique suffisant, de 70 a 90% du poids sec de la bactérie suivant le type de bactérie
utilisé, 'extraction du PHA est effectuée. Les techniques d’extraction les plus courantes
utilisent des cycles de centrifugations, pour séparer les bactéries de leur milieu, et sont
suivis d’une dilution de ces bactéries par des solvants comme 'acétone et le chloroforme
afin de récupérer le PHA qu’elles possédaient en leur sein [Verlinden et al. (2007)]. L uti-
lisation en grande quantité de ces solvants pose néanmoins des problemes écologiques et
économiques. Ainsi, des solutions d’extraction alternatives sont étudiées. En mettant a
part les méthodes chimiques, les méthodes physiques et biologiques sont les autres pos-
sibilités recensées. Avec notamment 1'utilisation d’homogénéisateur haute pression, pour
les méthodes physiques, qui utilisent la détente de la pression [Chisti and Moo-Young
(1986)]. L’utilisation d’enzymes effectuant la lyse des bactéries est la méthode la plus

souvent envisagée pour les méthodes biologiques [Harrison (1991)].

L’une des pistes les plus étudiées pour améliorer le rendement des productions est la
manipulation génétique des bactéries pour s’affranchir des obstacles chimiques naturels
[Madison and Huisman (1999); Yu et al. (2003); Tsuge et al. (2005)]. Dans cette optique,
Escherichia coli a été recombinée en empruntant la capacité qu’ont certaines bactéries a
synthétiser du P(3HB) [Vijayasankaran et al. (2005)] et fait partie des bactéries les plus
employées de par leurs natures a utiliser des substrats peu cotiteux, a étre facilement
extractibles et manipulées génétiquement [Li et al. (2009)]. Les manipulations pratiquées
servent également a inhiber la réaction de bactéries a certains stress spécifiques tels la
température, le pH ou ’anaérobie. Particulierement pour ce dernier, ou la production de
PHASs par des bactéries se trouvant dans un milieu anaérobique est un des grands enjeux
pour la baisse des cotits de production [Carlson et al. (2005)]. Or, sans manipulation
préalable; les bactéries ont un rendement moindre lorsqu’elles sont stressées par un tel

environnement [Wei et al. (2009)].

[Chanprateep (2010)] a fait un état des lieux du prix des PHAs en 2010 (fig. 2.2).
Le P(3HB) est le plus abordable des PHAs mais ce matériau est tres fragile en compa-
raison d’autres grades comme le P(3HB-co-4HB), plus cher, mais dont le comportement
mécanique se rapproche des polymeres pétrochimiques comme le PP (cf chapitre 3). A
comportements mécaniques similaires, le prix du PP reste toujours plus abordable avec

un prix d’environ 1,5€/kg en aotit 2014 °.

4. http ://www.ueb.eu/digital Assets/65/65936_DossierPressePHAPACK.pdf
5. http ://www.europeanplasticsnews.com/resinprices/index.html
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Polymer Trade names Manufacturers Capacity (long) Price (kg™ 7} {in
2010)

PHB Biogreen® Mitzsubishi Gas Chemical Company 10,000 €2.5-30

Ine. {Japarn)

PHB Mired ™ Telles (US) 50,000 €1.50

PHB Biocycle® PHE Industrial Compary (Brazil) 50 n'a

PHBY and PHE Biomers Biomer Inc. (Germany) 50 €3.0-5.0

PHBY, PHBY + Ecoflex Enmat® Tianan Biokogic, Mingbo (China) 10,000 €326

blend

PHBH Modax™ PAG (US) 20,000-50,000 €250

PHBH Modax™ Lianyi Bistach {China) 2000 €3.70

PHBH Kaneka Kaneka Corporation (Japan) 1000 n/at

PHEH

P{3HB-co-4HE) Green Bio Tianjin Gree Bio-Science Co/DSM 10,000 n'a

Polyhydroxyalkancate from Meredian Meredian {(US) 272,000 n'a

P&G (2013)

FIGURE 2.2 — Etat des lieux du prix des PHAs en 2010 [Chanprateep (2010)].

2.4.2 La production du Mirel F3002

Le Mirel F3002 [DiGregorio (2009)] qui est utilisé dans cette étude et qui correspond
a un P(3HB-co-4HB), est produit a partir des bactéries Ralstonia eutropha (naturelle) et
FEscherichia coli (manipulée génétiquement) en présence d’une solution carbonée a base de
glucose et de 1,4-butanediol [Chen (2009)]. Aprés une fermentation de 100h dans un bio-
réacteur de 1m? de capacité, ces cultures peuvent atteindre un poids a sec des cellules de
100g par litres, contenant 75% de P(3HB-co-4HB). Ces fortes concentrations sont viables
économiquement et pour une telle culture, la quantité de copolymeres obtenus est donc
de 75kg [Chen (2009)].

Le Mirel F3002, destiné a l'industrie de I'emballage alimentaire, est décrit comme
étant spécialement développé pour étre en contact avec des aliments non alcoolisés®.
Ses conditions d’applications vont du stockage en congélation, a de la contenance d’eau
bouillante (100°C), tout en incluant le réchauffement au micro-onde. Il convient pour
fabriquer des bols et des gobelets chauds et froids, des couvercles, des pots de yaourt,
des bacs et des plateaux pour les viandes et les légumes, ainsi que pour tout autre type
d’emballage individuel. En avril 2013, le prix de 1kg de granulés de Mirel F3002, prét a

étre injecté, était de 5 euros. Soit entre 3 et 4 fois plus cher que le PP.

6. http ://ir.metabolix.com/releasedetail.cfm ?ReleaseID=522896
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2.5 Leurs dégradations

En comparaison des plastiques issus de la pétrochimie, les PHAs ont ’avantage d’étre
biodégradables dans le sol [Nishide et al. (1999)], le composte [Mergaert et al. (1994)]
et I'eau de mer [Doi et al. (1992); Deroiné et al. (2014b)]. A titre d’exemple, le PHA se
dégrade de 80% au bout de 20 jours dans du composte lorsque, dans le méme temps,
la poudre de cellulose est dégradée a 60% [Pagga et al. (1995)]. L’activité microbienne
s’avere importante pour la dégradation des PHAs car, pour une simple hydrolyse a 37°C,
les PHAs voient leur dégradation quasi nulle avec une rétention de leur poids d’origine
de 99% apres 6 mois d’exposition [Kanesawa and others (1990)]. Cette absence d’érosion
du matériau est a nuancer avec I’évolution du poids moléculaire dans 1’échantillon, dont
le taux dans le cas précédent diminue de 35.5%. Toutefois, la distribution des molécules

dans I’échantillon reste inchangée et les propriétés mécaniques sont conservées.

Pour initier la dégradation des PHAs, la présence d’enzymes est nécessaire. Plusieurs
bactéries sécretent de maniere extracellulaire des enzymes PHA dépolymérase pour dé-
grader le polymere et utiliser les composants issus de la dégradation comme nutriments
[Kanesawa et al. (1994)]. Ainsi, pour étudier I'influence de ces enzymes sur la dégradation
des PHAs, une bactérie consommant du PHA est isolée et ces enzymes extracellulaires
PHA dépolymérase sont purifiées. La bactérie Alcaligenes faecalis T1, apparaissant dans
I’eau et le sol, se trouve communément dans I’environnement et correspond a ces criteres
[Shirakura et al. (1986)]. Dans une solution aqueuse a 37°C ou est présente les enzymes
de cette bactérie, le P(3HB), par ailleurs hydrophobe, voit sont poids diminué de 68%
apres une période de 20h [Doi et al. (1990)]. Le P(3HB-co-4HB) est quant a lui érodé de
64% apres seulement 5h. Le processus enzymatique se caractérise par la dégradation de la
surface par érosion. Les parties amorphes du PHA sont privilégiées par ’enzyme en début
de processus, puis les parties cristallines et amorphes sont indifféremment dégradées par
la suite [Hakkarainen (2002)].

Une étude a été menée sur la dégradation des pieces d’emballage alimentaire injectée
en P(3HB) [Bucci et al. (2007)]. Il en ressort que le P(3HB) ne s’est pas dégradé dans
I’eau potable, quand il aura fallu 90 jours, pour qu’il se dégrade dans un environnement
organique composé d’eaux usées et de résidus. Les pieces d’emballage en PHA peuvent
donc étre compostées dans un environnement organique commun, a contrari des pieces

injectées en PP, qui n’ont montré aucune dégradation dans la plage de temps de 1’étude.

Ainsi, il ressort des études sur la biodégradation des PHAs que la vitesse de dégradation
dépend de la surface du matériau exposée et du niveau d’activité microbien, caractérisé
par le niveau de moisissure, 'apport nutritif, la température et le pH de ’environnement

dans lequel le matériau se trouve [Rudnik (2008b)].
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2.6 Conclusion

Ce chapitre avait pour objectif de présenter succinctement les PHAs, en abordant
leurs origines, leurs propriétés chimiques, leurs domaines d’applications, leur obtention a
I’échelle industrielle et leur dégradation. De ces aspects, il ressort que les PHAs forment
une famille de polyester prometteuse dans l'optique de remplacer une grande partie des
plastiques actuels par des biomatériaux. Parmi ceux-ci, les PHAs se positionnent comme
étant biosourcés, car issus d'un processus microbien, biodégradable dans certaines condi-
tions spécifiques, et biocompatibles, car n’altérant pas les tissus humains. Pouvant étre
utilisé en médecine, c’est surtout leur capacité a emballer et transporter des aliments, avec
de meilleures propriétés que les autres biomatériaux, qui pourraient leur assurer un avenir
dans l'industrie de '’emballage alimentaire. En effet, les industriels de ce secteur sont de
plus en plus intéressés par ce type de matériaux pour des raisons d’évolution et d’éco-
responsabilité, les déchets plastiques représentant un désastre écologique en perpétuelle
augmentation.

Pour développer son utilisation, les procédés d’obtentions des différents PHAs doivent
étre améliorés et plusieurs pistes sont actuellement étudiées afin d’augmenter le rendement
des productions et d’en abaisser le cott. A la vue des études effectuées sur les PHAs
et de la grande variété de leurs applications, la démocratisation de ce polyester est en
bonne voie, mais nécessite la mobilisation de connaissances interdisciplinaires comme la
microbiologie, la chimie, la médecine et la mécanique. Sur ce dernier point, le chapitre 3
étudie les propriétés mécaniques d'un PHA, le Mirel F3002, et les compare a un PP, le
PPC 7712.



Essals multiaxiaux sur le Mirel F3002 et le

PPC 7712

3.1 Introduction

Les résultats présentés dans ce chapitre sont issus d’essais uniaxiaux et multiaxiaux,
intégrant des trajets de chargements complexes, effectués a ’aide du dispositif présenté au
chapitre 1. Ces essais ont été réalisés sur des éprouvettes percées au centre, donc de type
tubulaire, appelées "éprouvettes multiaxiales”, de Mirel F3002 (P(3HB-co-4HB)) ainsi que
sur le polypropylene PPC 7712 (Total Refining & Chemicals).

L’un des objectifs de cette campagne d’essais est de comparer la réponse thermo-
mécanique du PHA et du PP sur des chargements multiaxiaux afin d’établir si les carac-
téristiques mécaniques de ces matériaux sont équivalentes. Cette comparaison est inté-
ressante, car, a l'instar du Mirel F3002, le PPC 7712 peut étre appliqué a I'industrie de
I’emballage alimentaire *.

Le deuxieme objectif est de fournir une base de données précise du PP et du PHA
pour l'identification de la loi de comportement HVH qui sera réalisée au chapitre 5. A
travers les essais effectués, nous cherchons a balayer les quatre quadrants du sous-espace
des déformations axiales et de cisaillement afin de connaitre la dépendance, de ces deux
polymeres, a des trajets de chargement proportionnel et non-proportionnel. Le protocole
de certains essais permet également 1’analyse de I’histoire du chargement sur le compor-
tement des matériaux. Les résultats de ces essais ouvriront une discussion sur I’hypothese
utilisée pour post-traiter les essais de torsion ainsi que sur une possible dépendance des
deux matériaux a l’angle de Lode et/ou a la pression hydrostatique.

Dans un premier temps, les notations et les hypotheses, pour le dépouillement des
essais, sont présentées. Puis les différents essais sont abordés avec, dans l'ordre, les essais
avec cycles de charge-décharge, les essais interrompus par des relaxations et les essais

"papillons” constituant les essais a chargement complexe. Ces résultats seront présentés

1. http ://www.totalrefiningchemicals.com/
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en deux parties avec, en premier lieu, la comparaison entre le Mirel F3002 et le PPC
7712 a une température controlée de 25°C puis, dans un second temps, 'influence de la
température sur le comportement du Mirel F3002 pour les essais interrompus par des
relaxations et pour les essais papillons. Les conditions expérimentales pour les essais en

température sont également présentées.

3.2 Hypotheses et notations utilisées

Les développements théoriques, concernant les formules et les hypotheses utilisées pour

le calcul des grandeurs présentées dans cette section, se trouvent a ’annexe B.

3.2.1 Notations

Ce paragraphe décrit les notations et les formules utilisées pour le post-traitement et la
présentation des résultats des essais mécaniques. Les notations des grandeurs mécaniques
suivantes correspondent a :

e=AL/Lgy la déformation nominale, ot L, désigne la lon-

gueur initiale de I'extensometre et AL la variation
de cette longueur (voir fig. 3.1).

)

=r— la déformation de cisaillement, pour une ap-

proximation aux petits angles (voir annexe B.1),
our = ro+ Ar désigne le rayon courant de I’éprou-
vette de rayon initial extérieur ro et ® I'angle de
torsion imposé par la consigne du vérin controlant
le déplacement angulaire (voir fig. 3.2).

Y

v le coefficient de poisson du matériau, reliant
linéairement les déformations transversales nomi-
nales avec la déformation axiale nominale, tel que :

r /7 7’ .
e; = —ve avec e, = — représente une déformation

To
transversale nominale.

o=F/S la contrainte de Cauchy avec F’ la force de trac-
tion ou de compression donnée par la cellule de
force.

S =mn(l-ve)*(rg—r;) S est la section courante de I'éprouvette, ex-
primée en fonction du rayon initial rq de ’éprou-
vette multiaxiale et du rayon de percage r, (An-
nexe B.2).
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T = (Mr/Jr)ro la contrainte de cisaillement linéaire. My est

le couple mesuré par la cellule et Jp = [r(rg —

7“;4,)] /2 le moment quadratique.

FIGURE 3.1 — Grandeurs géométriques pour I’éprouvette multiaxiale durant un essai de
traction.

F1GURE 3.2 — Grandeurs géométriques pour I'éprouvette multiaxiale durant un essai de
torsion.

La définition du cisaillement linéaire 7, donné ici, provient d’une premiere approxi-
mation ou 'hypothese d’une évolution linéaire de la contrainte de cisaillement, suivant le

rayon du cylindre, est effectuée.
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3.2.2 Grandeurs mécaniques utilisées pour la représentation des

essais

Les essais, présentés dans ce chapitre, concernent différentes directions de déformation.
Certains de ces essais se caractérisent également par des chargements complexes combinant
des sollicitations en traction, en compression et en torsion. Dans le but de comparer les
essais expérimentaux les uns aux autres, il est nécessaire de trouver un espace contrainte-
déformation unique aux différentes sollicitations dans lequel il sera possible d’analyser et
de comparer les différents chargements. Pour cela, établissons en premier lieu les tenseurs
des déformations et des contraintes pour les trois directions de chargements principales.

Pour un essai de traction (fig. 3.3), en supposant un comportement isotrope, le tenseur

des déformations € et le tenseur des contraintes o s’écrivent dans le repere cartésien

(Z,9,2) :

AL
a/'! ____________ _>_|._—LAb

o bt
T s -

| E : N:

| | -1 >
L R/ : |

! T | 1 o

ST~ 0
X L—; ——————————— —“7/—_2Aa,

| Lo |

FIGURE 3.3 — Représentation d'un essai de traction sur un cube.

e 0 0
e]=10 —ve 0 (3.1)
0O 0 —ve

ou v est le ceeflicient de Poisson reliant les déformations transversales avec la déformation

axiale, et :

0 0

00 (3.2)
0 0

Pour un essai de compression, la représentation est identique, mais les valeurs des

déformations et de la contrainte sont opposées.

Au cours de ces travaux, les essais de torsion ont été réalisés a des niveaux de défor-
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mation de cisaillement inférieurs a 6%. Les développements théoriques sont alors effectués
dans le cadre ou les déformations sont supposées relativement faibles. Ainsi, pour un es-
sai de cisaillement pur (fig. 3.4), les termes du second ordre sont négligés et les tenseurs
s’écrivent dans le repere cartésien (7,y,2) :

e -

-
- -

- ! - !

o
\]\
T

FIGURE 3.4 — Représentation d'un essai de cisaillement pur sur un cube.

02 0]
[e]=13 00 (3.3)
00 0]
et _
T 0
o]=17 0 0 (3.4)
00 0|

. c
ou v = arctan —.

b

Le comportement du matériau est supposé isotrope. Au niveau des variables d’état
permettant de décrire I'état de déformation, trois invariants peuvent étre retenus : la
variation relative de volume, 'intensité du déviateur et I’angle de Lode. Dans une premiere
étape, la grandeur supposée comme étant la plus importante est I'intensité du déviateur.
Cette intensité sera représentée par un équivalent de type Von Mises [Grabe and Bruhns
(2009)]. Le choix de quantifier les résultats en ne retenant que lintensité du déviateur
permet d’unifier et simplifier la présentation des résultats. Ce choix est classique pour les
métaux, car leurs comportements habituels induisent une plage de variation de volume
faible, et, dans cette plage, ils sont tres peu sensibles a la variation de volume. Pour les

polymeres, ce choix est plus discutable et il sera discuté lors de ’analyse des résultats.
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3.2.2.1 Expression de la déformation équivalente de Von Mises

Dans cette section, le développement du calcul s’effectue en négligeant les termes

d’ordre 2, ce qui permet la simplification de la représentation des résultats.

Ainsi, la déformation équivalente de Von Mises €., est donné par la relation :

Eeq=1\/ZE:E (3.5)

ou & désigne le déviateur du tenseur des déformations. Pour des essais multiaxiaux com-
binant des chargements de traction (ou de compression) et de torsion, le tenseur des
déformations € combinent alors des tenseurs de la forme de 3.1 et 3.3 pour s’exprimer

ainsi dans le repere initial :

e % 0
el=12 —ve O (3.6)
0 0 —ve

L’équation 3.5 de la déformation équivalente e.,, de type Von Mises, peut également

s’exprimer sous la forme suivante :
2
€eq = gtrace(é.i) (3.7)

Pour trace(e) = e — 2ve, le déviateur du tenseur des déformations s’écrit :

~

) ) ) 2(1;— v)e 3y 0
[E] = [i‘ — gtmce(i‘).l] =3 sy —(1+v)e 0 (3.8)
0 0 —(1+v)e

Pour déterminer la déformation équivalente de type Von Mises, le produit €. est calculé :

. A1+ v)%e? + 242 S(1+v)ey 0
[E.E] =3 1+ v)ey (1+v)%e? + 242 0 ) (3.9)
0 0 (1+v)2%e?
et sa trace s’exprime :
2 1
trace(€.€) = 3(1 +v)?e? + 572 (3.10)

L’expression de la déformation équivalente de Von Mises se déduit alors de I'équation
(3.10) :

2 4 1
Eeqg = \/gtmce(i.s) = \/5(1 +v)2e? + 572 (3.11)
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Soit la forme finale retenue :

Eeq =V E? + 772 (3.12)

2
ou e = 5(1 + v)e est la partie associée a la traction et 7/ = % la partie associée au

cisaillement.

3.2.2.2 Expression de la contrainte équivalente de Von Mises

La démarche pour exprimer la contrainte équivalente de Von Mises o, est semblable.

La formule est la suivante :

Oeqg=1\|=0: 0 (3.13)

ol & désigne le déviateur du tenseur des contraintes. Sachant que pour un essai combinant
des sollicitations de traction (ou de compression) et de torsion, le tenseur des contraintes
o s’établit, a partir des tenseurs de la méme forme que 3.2 et 3.4, de sorte que dans le

repere absolu de travail :

o717 0
c]=|7 00 (3.14)
0 00
Le déviateur du tenseur des contraintes o peut en étre déduit :
] ] o 3r 0
o] =[o — gtmce(a).[] =3 3r —o 0 (3.15)
0 0 —o
et :
40?% + 972 30T 0
[0.0] = 9 30T 0?4972 0 (3.16)
0 0 o?
Aussi, la contrainte équivalente de Von Mises peut s’exprimer telle que :
3 =2 2 2 2 | 2
Oeqg = §trace(0' )=Vo2+3r2=Vo2+T (3.17)

ot 7/ = /37 est la partie associée au cisaillement.

La déformation et la contrainte équivalente de Von Mises, ainsi définies, vont permettre
de comparer les essais avec des sollicitations de traction, de compression et de torsion dans

un espace unique.
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3.3 Préambule au post-traitement des essais

3.3.1 Détermination du ceefficient de Poisson

Le dispositif de corrélation d’image a permis de déterminer le ccefficient de Poisson lors
d’essais de traction et de compression sur les éprouvettes multiaxiales. A partir d’essais de
traction et de compression effectués & une vitesse de déformation e’ = 4.1074s7!, les figures

3.5 et 3.6 montrent ’évolution de la déformation transversale nominale e; en fonction de

la déformation axiale nominale e pour le Mirel F3002 et le PPC 7712 respectivement.

Déformation transversale nominale e; -]

0.016

0.014

0.012

0.01

0.008

0.006

0.004

0.002

0

I/(',()'NI,I)I‘(’,SS[I,()TI, ~ ()'4()

Viraction =~ 0.422

Essai de traction
Essai de compression
| | | | I |

0

0.005 0.01 0.015 0.02 0.025 0.03

0.035

Déformation axiale nominale e [-]

FI1GURE 3.5 — Détermination du coefficient de Poisson en traction et en compression pour
le Mlirel F3002. Les courbes en pointillés sont des courbes affines approchant les résultats
expérimentaux. Leurs coefficients directeurs déterminent le coefficient de Poisson retenu,
avec la traction en bleue et la compression en marron.

La premiere remarque importante est que les coefficients de Poisson des deux matériaux
sont différents en traction et en compression. La seconde remarque est que les coefficients
des deux matériaux sont quasi-identiques en compression, mais sont différents en traction
(voir le tableau 3.1). Il est également visible que les coefficients de Poisson sont, dans la
plage d’essai, quasiment constants pour le Mirel F3002 et un peu moins, mais avec une
variation tres faible, pour le PPC 7712.

Compte tenu des valeurs observées, le choix a été fait d’utiliser les ccefficients de
Poisson mesurés par la technique de corrélation d’image plutot que de considérer les
essais comme étant isochore, impliquant un ceefficient de Poisson égal a 0.5. Il semble, en
effet, étre plus judicieux d’utiliser ces ceefficients car ceux-ci sont basés sur des mesures

expérimentales. Notons que I’hypothese d’essai isochore est classique pour les polymeres
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FIGURE 3.6 — Détermination du coefficient de Poisson en traction et en compression pour
le PPC 7712. Les courbes en pointillés sont des courbes affines approchant les résultats
expérimentaux. Leurs coefficients directeurs déterminent le coefficient de Poisson retenu,
avec la traction en bleue et la compression en marron.

Matériau BYURRESENONaaP;

0.422 0.4
0.46 0.46

Viraction

Veompression

TABLE 3.1 — Ceefficients de Poisson, en traction et en compression, du Mirel F3002 et du
PPC 7712.

denses.

Ainsi dans la suite, pour un matériau donné, les déformations équivalentes et la surface
S de I'éprouvette seront calculées en utilisant le ccefficient de Poisson de compression
Veompression, lorsque la sollicitation s’effectuera en compression, et en utilisant le ccefficient

de Poisson de traction Vi.qeion, lorsque la sollicitation s’effectuera en traction.

3.3.2 Conditions d’essai

L’influence de la vitesse de déformation sur le comportement mécanique des polymeres
est bien connue et a été montrée sur le PPC 7712 [Zrida et al. (2010)]. L’une des priorités
de ce travail a été de pouvoir controler la vitesse de déformation lors des essais. En effet,
il s’avere que plus la vitesse de chargement est élevée, plus la réponse d’un polymere en
contrainte est forte. Ainsi, tous les essais présentés dans ce chapitre ont été effectués a
une vitesse de déformation constante & = 4.10*s~! pour les sollicitations de traction et

de compression, et 4 = 4.10~*s~! pour les sollicitations de torsion. Comme expliqué au
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chapitre 1, le choix de cette vitesse de déformation est arbitraire et celle-ci est équivalente a
celle utilisée dans de précédentes études [Zrida et al. (2009)]. A cette vitesse, les polyméres
sont sollicités de maniere quasi-statiques.

Pour des raisons pratiques liées aux conditions expérimentales, les consignes de vi-
tesses (¢',3) et de déplacements (£',y') de I’extensometre ont été calculées pour v = 0.4,
correspondant au coefficient de Poisson du PPC 7712 en traction. Ce choix aura un impact
visible sur le post-traitement des résultats et sera discuté.

Un autre point important est que le dispositif ne nous permet pas d’aller a des niveaux
de compression trop élevés, sans risquer d’endommager 1’extensometre placé sur 1'éprou-
vette. Ainsi, lorsqu’un essai est effectué dans le sens de la compression, le protocole associé
a cet essai se trouve légerement modifié par rapport a un essai dans une autre direction.

La reproductibilité des essais de ce chapitre est montrée a I’annexe C.

3.3.3 Présentation des résultats

Les essais présentés, dans la suite de ce chapitre, sont de quatre types :

e Les essais suivant une direction de déformation de traction, pour lesquels les dé-
formations et les contraintes de cisaillement sont supposées nulles. Ainsi, les défor-
mations et contraintes équivalentes, utilisées pour représenter ces résultats, donnent

|

respectivement e., = |&'| et o, = |o].

e Les essais suivant une direction de déformation de compression. A Dinstar des
essais suivant une direction de traction, les déformations et les contraintes de ci-
saillement sont supposées nulles. La représentation de ces essais sera faite avec
la contrainte équivalente, o., = |o|, en fonction de la déformation équivalente,

Eeq = |€']-

e Les essais suivant une direction de déformation de torsion. Les essais sont alors
représentés avec les équivalences s’exprimant telles que ., = |7/| et ooy = |7'].
e Les essais combinant plusieurs directions de déformation. La représentation de

ces essais se fera dans 'espace des contraintes o /7'

3.4 Etude du Mirel F3002 et du PPC 7712

Dans cette section, les essais effectués sur le Mirel F3002 sont comparés a ceux effectués
sur du PPC 7712, un polypropylene dont le domaine d’application s’étend a l'industrie de
I’emballage alimentaire. Il constitue ainsi un bon exemple de comparaison afin de situer
le comportement mécanique du Mirel F3002 par rapport a d’autres matériaux issus de

I'industrie pétrochimique et utilisés dans ’emballage alimentaire.
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Un code de couleur a été mis en place pour cette section :
e Le rouge correspond aux sollicitations en traction.

o Le correspond aux sollicitations en

e Le bleu foncé correspond aux sollicitations en torsion.

e Le noir correspond aux sollicitations combinées telles que la traction-torsion ou

la compression-torsion.

Les essais sur le Mirel F3002 sont représentés en traits pleins tandis que les essais sur le
PPC 7712 sont représentés en traits pointillés. Seule la fig. 3.19, montrant la reproducti-

bilité des essais papillons, déroge a ces regles.

3.4.1 Essais de traction monotone sur des éprouvettes de type

“haltere”

La présence de I'extensometre, sur les éprouvettes multiaxiales, ne permet pas d’aller
jusqu’a la rupture de ces éprouvettes en traction. Son absence serait également préjudi-
ciable, car les jeux, dans le dispositif expérimental, rendent impossible ’obtention d’une
vitesse de déformation constante au cours de l'essai. Présentées a la section 1.4.1, les
éprouvettes de traction de type "haltere” sont testées via un autre dispositif, présentant
un extensometre permettant d’acquérir des déformations bien plus grandes.

Ainsi, les deux essais de traction monotone sur le Mirel F3002 et le PPC 7712, de la
fig. 3.7, se trouvent a part, car ils ne sont pas effectués sur la méme géométrie d’éprouvettes
que les autres essais de ce chapitre. Ils permettent néanmoins de donner une idée du
comportement des deux matériaux pour des déformations importantes.

L’apparition, au cours de 'essai, d’une striction sur I’éprouvette de PPC 7712 ne rend
pas pertinente 1'utilisation de la contrainte de Cauchy. Les résultats sont donc présentés
en contrainte et déformation nominale. Ne pouvant pas controler directement la vitesse
de déformation via I’extensometre de ce dispositif, la vitesse de traverse a été controlée de
maniere a "viser” une vitesse de déformation nominale de 4.10~%s~!. L’écart par rapport
a cette vitesse de déformation nominale cherchée est de 0.45% pour le PHA et de 7.8%
pour le polypropyléne. Les deux essais ont été effectués dans une piece régulée a 21.5°C
et le nombre de jours, dans la 1égende, correspondent au temps écoulé entre la date du
recuit de ’éprouvette et son essai.

La fig. 3.7 montre que le comportement des deux matériaux est semblable jusqu’a
6% de déformation, valeur a laquelle la rupture du Mirel F3002 se produit. En effet, le
PHA rompt brutalement, ce qui traduit un comportement tres fragile du matériau. Au

contraire, 'essai sur le PPC 7712 a été interrompu avant que la rupture ne se produise,
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Contrainte nominale [MPa]

Mirel F3002 (63 jours)
PPC 7712 (17 jours? *****
0 ! ! ! ! | !

0 0.05 0.1 0.15 0.2 0.25 0.3 0.35 0.4
Déformation nominale [-]

FI1GURE 3.7 — Comparaison entre le PPC 7712 et le Mirel F3002 pour un essai de traction
monotone.

le matériau ne cessant de s’écouler plastiquement. Ce PHA présentant un comportement

fragile, son utilisation semble étre limitée aux faibles déformations.

3.4.2 Essais avec cycles de charge-décharge a 25°C

Les essais avec cycles de charge-décharge mettent en évidence un comportement hys-
térétique des polymeres qui se traduit sous forme de boucles dans I'espace des contraintes
et des déformations. Le trajet de chargement pour ce type d’essais en traction, en com-
pression et en torsion est représenté respectivement aux figures 3.9.a, 3.10.a et 3.11.a.

Un chargement jusqu’a e., = 3% puis des cycles de charge-décharge, au nombre de 10,
entre £., = 3% et 1.5% sont effectués. Pour la sollicitation en compression, I’encombrement
pris par 'extensometre oblige a modifier le protocole d’essai. Le principe de chargement
est identique mis a part que les 10 cycles s’effectuent entre ., = 2% et 1% apres un
premier chargement a e., = 2%.

La fig. 3.8 montre la totalité des deux essais en traction pour les deux matériaux. De
maniere a mieux appréhender les phénomenes apparaissant au cours de ces essais, seules
la premiere et la derniére boucle des deux essais sont présentées sur la fig. 3.9. Cette
représentation est reprise pour les sollicitations en compression et en torsion, figures 3.10
et 3.11.

Il est important d’observer, dans le domaine de déformation étudiée, que le compor-
tement global du Mirel F3002 est similaire au polypropyléne tant au niveau du trajet de
la contrainte équivalente, de son intensité, de I'hystérésis des boucles ainsi que de leurs

pentes. Il peut étre noté toutefois quelques distinctions entre les matériaux comme la
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FIGURE 3.8 — Essai de traction a 25°C avec cycles de charge-décharge. a) Evolution de
la déformation équivalente (e.,) au cours du temps. b) Comparaison du comportement
mécanique entre le Mirel F3002 et le PPC 7712.

pente des boucles en traction ou une rigidité un peu plus importante du PHA vis-a-vis

du polypropyléne en début de déformation, particulierement visible en torsion.
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FIGURE 3.9 — Essai de traction a 25°C avec cycles de charge-décharge. a) Evolution de
la déformation équivalente (e.,) au cours du temps. b) Comparaison du comportement
mécanique entre le Mirel F3002 et le PPC 7712. Sont visibles uniquement les premieres
et dernieres boucles, en trait plus épais pour ces dernieres.
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FIGURE 3.10 — Essai de compression a 25°C avec cycles de charge-décharge. a) Evolution
de la déformation équivalente (e.,) au cours du temps. b) Comparaison du comportement
mécanique entre le Mirel F3002 et le PPC 7712. Sont visibles uniquement les premieres
et dernieres boucles, en trait plus épais pour ces dernieres.
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FIGURE 3.11 — Essai de torsion a 25°C avec cycles de charge-décharge. a) Evolution de
la déformation équivalente (e.,) au cours du temps. b) Comparaison du comportement
mécanique entre le Mirel F3002 et le PPC 7712. Sont visibles uniquement les premieres
et dernieres boucles, en trait plus épais pour ces dernieres.
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Il peut aussi étre intéressant de comparer ces trois essais sur un méme graphique. La
fig. 3.12 compare les trois types d’essais pour le Mirel F3002 uniquement, le comportement

du polypropylene étant analogue. Il est plus facilement repérable sur cette figure que les

25
20 - N
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A
=3
5 10 - =
5 Traction ]
Torsion
Compression
0 | | | | | I
0 0.005 0.01 0.015 0.02 0.025 0.03 0.035

Eeq []

FI1GURE 3.12 — Comparaison entre les différentes directions de chargement sur le Mirel
F3002 a 25°C.

boucles en traction ne s’effectuent pas exactement entre ., = 1.5% et €., = 3%, ainsi que
les boucles en compression qui ne s’effectuent pas exactement entre €., = 1% et ., = 2%.
Comme expliqué en préambule (3.3.2), ceci s’explique par le fait que les consignes de
I’extensometre sont calculées pour un v = 0.4 alors que les résultats sont post-traités
avec soit le Viyaction, SOt 1€ Veompression, €1 fonction du mode de sollicitation de traction
ou de compression (voir section 3.3.1). Ainsi, il existe également de petites différences en
traction entre le Mirel F3002 et le PPC 7712, puisque ces deux matériaux présentent un
Viraction différent. Cette remarque sera valable et s’appliquera pour tous les essais de ce

chapitre. Elle ne sera donc pas réitérée.

Tout d’abord, cette figure nous informe que quelque soit la direction de sollicitation
du matériau, celui-ci présente des boucles d’hystérésis lors des cycles de charge-décharge.
Le niveau de contrainte, lors de ces boucles, diminue au fur et a mesure du nombre
de boucles effectuées. Néanmoins, leurs pentes ne varient pas et la répétition des cycles
semble conduire a une stabilisation des boucles en régime établi. Ces courbes montrent,
également, que le niveau de contrainte est plus élevé en torsion qu’en traction et que I'aire
d’hystérésis est aussi plus grande pour I’essai de torsion que pour 'essai de traction. Cette
remarque sera discutée a la section 3.5.2 apres 'observation des essais en température. Il
est difficile de comparer a cela I'essai de compression, car celui-ci n’atteint pas le méme

taux de déformation que les essais précédents. Néanmoins, il est tout de méme notable
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que le premier chargement suive une trajectoire de contrainte qui se trouve étre inférieure
a celle de 'essai de traction.

Ce comportement est assez inédit si 'on se réfere a la bibliographie. Pour les poly-
meres, [Yakimets et al. (2007)] observent une allure de contrainte similaire en traction et
en compression tandis que [Chen et al. (2002); Tscharnuter et al. (2012)] observent une
contrainte supérieure en compression a déformation équivalente. Néanmoins, aucune de
ces études n’utilise a la fois une représentation en contraintes équivalentes et un maté-
riau dont le ccefficient de Poisson est différent de 0.5, ou bien ne fait état d’'un manque
d’informations sur ce dernier point. Dans notre cas, la variation de volume étant plus
importante en traction qu’en compression (cf. les valeurs des ceefficients de Poisson), ceci
pourrait peut-étre expliquer le phénomene que nous observons. De plus, la surface de
I’éprouvette s’élargit plus rapidement en compression qu’elle ne se rétrécit en traction et

pourrait accentuer I’écart observé.

3.4.3 Essais interrompus par des relaxations a 25°C

Cette section présente des essais interrompus par des relaxations. Ces essais sont ef-
fectués, car ils permettent en un seul essai d’identifier un premier jeu de coefficients pour
la loi de comportement HVH (voir Chapitre 5). Le protocole expérimental, présenté sur
la fig. 3.13, consiste en un chargement jusqu’a €., = 3% avec trois étapes de relaxations
de 900 secondes a 1%, 2% et 3% de déformation équivalente, suivi d’un déchargement
jusqu’a obtenir une force nulle, le déchargement étant interrompu par deux relaxations de
900 secondes a 2.5% et 1.5%.

Les essais interrompus par des relaxations sont effectués en traction (fig. 3.14), en
compression (fig. 3.15) et en torsion (fig. 3.16). Le protocole pour I'essai de compression
differe légerement avec des phases de relaxation & -1%, -1.5% et -2% de déformation
équivalente pour le chargement et -1.5% et -1% pour le déchargement.

Ces essais apportent de nouvelles informations vis-a-vis des essais avec boucles. Ils
semblent indiquer que, pour un méme trajet de déformation dans une direction unique,
I’hystérésis des deux matériaux est semblable si ’on compare I’aire comprise entre la phase
de chargement et la phase de déchargement. Cette remarque vient confirmer celle faite
au paragraphe sur les essais avec cycles de charge-décharge ot les allures des boucles des
deux matériaux paraissaient similaires. Ces essais apportent également un éclairage sur
I'influence de la viscosité au sein du PP par rapport au PHA.

Il est notable que le comportement des deux matériaux soit similaire, mais I’on dénote
tout de méme une viscosité légerement plus importante du PPC 7712. Ceci est particu-
lierement observable lors des phases de relaxations, la différence entre la contrainte en
début de relaxation et celle en fin est plus importante pour le PP que pour le PHA.

Cette remarque est plus facilement visible lorsque la contrainte est tracée en fonction du
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FIGURE 3.13 — Trajet de chargement d’un essai interrompu par des étapes de relaxation.
La derniere étape du trajet est représentée en pointillé, car celle-ci s’arréte lorsque la force
mesurée est nulle.

temps, fig. 3.14.a pour la traction et fig. 3.16.a pour la torsion. L’essai en compression
pour le PPC 7712 présente une contrainte maximale plus forte que pour I'essai avec cycles
de charge-décharge (fig. 3.10). Cette observation montre que 1’essai en compression avec
relaxation sur le PP ne semble pas tout a fait correct. Cet essai n’ayant pas été répété,
ceci explique sans doute la différence entre le résultat observé sur le Mirel F3002 et le
PPC 7712, différence qui était absente pour les essais avec cycles de charge-décharge.
Néanmoins, cet essai donne une idée sur l'allure de la viscosité et de I’hystérésis du PP
en compression.

Avant d’observer les résultats pour un trajet de chargement complexe, les résultats
pour les trajets de déformation dans une direction unique permettent de voir que les
comportements du PP et du PHA sont similaires. Ces résultats sont encourageants pour
ce type de PHA car cela confere au Mirel F3002 la possibilité, tout du moins purement
mécanique, d’étre utilisé dans des domaines ot le PPC 7712 est lui aussi utilisé et ou seule-
ment de faibles déformations sont mises en jeu, ce qui serait a priori le cas de structures
d’emballage en service.
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FIGURE 3.14 — Comparaison a 25°C du comportement mécanique entre le Mirel F3002 et
le PPC 7712 pour un essai de traction interrompu par des relaxations. a) Représentation
de la contrainte équivalente en fonction du temps. b) Représentation de la contrainte
équivalente en fonction de la déformation équivalente.
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FIGURE 3.15 — Comparaison a 25°C du comportement mécanique entre le Mirel F3002
et le PPC 7712 pour un essai de compression interrompu par des relaxations. a) Re-
présentation de la contrainte équivalente en fonction du temps. b) Représentation de la
contrainte équivalente en fonction de la déformation équivalente.
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FIGURE 3.16 — Comparaison a 25°C du comportement mécanique entre le Mirel F3002 et
le PPC 7712 pour un essai de torsion interrompu par des relaxations. a) Représentation
de la contrainte équivalente en fonction du temps. b) Représentation de la contrainte
équivalente en fonction de la déformation équivalente.
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3.4.4 Essais papillon (Butterfly test) a 25°C

Le trajet de déformation d’un essai papillon est une facon séduisante d’étudier la
dépendance d’un matériau au chemin de déformation qu’il empreinte : les quatre quadrants
de l'espace des déformations (g'/4') sont balayés, l'origine de cet espace est traversée a
plusieurs reprises et le chargement global est, a maintes reprises, diminué et augmenté.

Le trajet d'un essai papillon (fig. 3.17) consiste en :
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FIGURE 3.17 — Trajet de chargement d'un essai papillon.

e un premier chargement en traction et torsion simultané jusqu’a &’ = 3% et v = 3%

(Etape @)

e une torsion seule jusqu’a v/ = —3%, en maintenant &' = 3% (Etape @)

e un chargement en compression et torsion simultané jusqu’a ¢’ = —2% et v = 2%
(Etape @)

e une torsion seule jusqu’a v = —2%, en maintenant &’ = —2% (Etape @)

e un déchargement simultané des deux déformations jusqu’a ce que I'une d’entre elles

soit nulle (Etape @)

Les fleches de cette figure indiquent le sens de la déformation pour chaque étape de
déformation.

Pour étudier les résultats de ce chemin de déformation, les essais ont été tracés dans
un espace “contrainte de Cauchy /contrainte de cisaillement” (/7). Les courbes ont égale-

ment été décalées, de maniere a ce que le croisement, entre le trajet de compression/torsion
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et le second trajet de traction/torsion, se fasse au centre de l'espace o /7’ (voir fig. 3.18).

Ce décalage a été effectué dans le but d’obtenir un maximum de zones reproductibles
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FI1GURE 3.18 — Illustration du décalage effectué sur les essais papillon. La fleche indique
que le croisement du papillon est décalé de manieére a étre confondu avec l'origine. a) Essai
original. b) Essai décalé.

entre les essais.

En effet, il est notable a la fig. 3.19, ou sont représentés trois essais a 25°C sur le
Mirel F3002, que les éprouvettes ne possedent pas le méme état de contrainte a 1’origine
de l'essai. En effectuant le décalage décrit précédemment pour ces différents essais, il est
plus aisé de voir que le matériau répond de maniere similaire en contrainte. Il aurait été
plus difficile d’observer cette similitude de comportement si les courbes n’avaient pas été

décalées de la sorte ou bien décalées de maniere a ce que leurs états de contrainte d’origine
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FIGURE 3.19 — Reproductibilité des essais papillon sur le Mirel F3002 & 25°C. a) Essais
originaux. b) Essais décalés pour mieux apprécier la reproductibilité des essais.

soient superposeés.

Ce type d’essai présentant un trajet de déformation avec des directions peu communes,
les observations sont différentes par rapport a celles faites précédemment. La comparaison
entre le Mirel F3002 et le PPC 7712 pour l'essai papillon est visible a la fig. 3.20. Bien
qu’ayant des comportements similaires pour des trajets de déformation ayant une direction
unique, il est intéressant de voir que leur comportement en contrainte est différent lorsqu’ils
sont sollicités par un trajet de chargement complexe, tel I’essai papillon. Le PP présente

ainsi un motif d’une intensité supérieure a celui du PHA dans I'espace o /7.

Cette figure nous renseigne également sur I'importance de I'histoire du chargement

sur le comportement des polymeres. Par exemple, quelque soit le matériau, bien qu’il soit
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F1GURE 3.20 — Comparaison a 25°C du comportement mécanique entre le Mirel F3002
et le PPC 7712 pour un essai papillon.

évident que la contrainte o diminue lors de ’étape @, car correspondant a une relaxation
dans la direction de traction, la contrainte de cisaillement est supérieure en fin d’étape
qu’en début. En effet, lors de cette étape, seule la déformation de cisaillement évolue,
passant de v = 2% a v = —2%, donc les points de départ et d’arrivée de cette étape sont
totalement symétriques dans ’espace des déformations. Or, la contrainte de cisaillement
(7') est plus importante (en valeur absolue) en fin d’étape avec une différence respective
de 1.5MPa et de 3.5MPa pour le Mirel F3002 et le PPC 7712. Cette remarque, présente
également lors de la phase @, mais moins marquée, semble traduire une réorientation
des directions principales de contraintes vers la direction de sollicitation.

Ce phénomene peut s’observer également sur la fig. 3.21 ou seule la composante de
torsion de l’essai papillon est représentée et comparée avec un essai de torsion simple.
Pour les deux étapes 2 et 4, ou seule la déformation de cisaillement évolue, cette figure
semble aussi montrer que la contrainte de cisaillement tend vers la méme valeur (les parties
en bleu tendant vers la valeur encerclée en marron). Cette remarque nécessiterait d’autres
essais afin d’étre approfondie, mais semble montrer que le cisaillement ne dépend pas du
niveau de variation de volume auquel le matériau se trouve.

Il est également notable sur cette figure que la composante de torsion soit plus faible
pour l'essai combiné que pour l'essai de torsion simple. La méme remarque peut étre faite
pour la composante de traction-compression par rapport a un essai de traction simple et

un essai compression simple (fig. 3.22).
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FIGURE 3.21 — Représentation de la composante de torsion pour I'essai papillon a 25°C.
a) Comparaison, pour le Mirel F3002, avec un essai de torsion dont le chargement est
proportionnel. b) Comparaison, pour le PPC 7712, avec un essai de torsion dont le
chargement est proportionnel.
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FIGURE 3.22 — Représentation de la composante de traction-compression pour l'essai
papillon a 25°C. a) Comparaison, pour le Mirel F3002, avec un essai de traction et
un essai de compression, dont le chargement est proportionnel. b) Comparaison, pour le
PPC 7712, avec un essai de traction et un essai de compression, dont le chargement est
proportionnel.
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Enfin, la fig. 3.23 compare les essais papillons avec les sollicitations uniaxiales de trac-
tion, de compression et de torsion, pour le Mirel F3002 (3.23.a)) et le PPC 7712 (3.23.h)),

dans le domaine des déformations et contraintes équivalentes. L’allure du premier char-
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FIGURE 3.23 — Comparaison des essais papillons avec les sollicitations uniaxiales de

traction, de compression et de torsion dans le domaine des déformations et contraintes
équivalentes. a) Comparaison effectuée sur le Mirel F3002. b) Comparaison effectuée sur
le PPC 7712.

gement (Etape @) des essais papillon permet une nouvelle fois de souligner la différence
de comportement entre le Mirel F3002 et le PPC 7712 pour des trajets de chargements

multiaxiaux.

L’ensemble de ces observations met clairement en évidence les effets tridimensionnels

du comportement.
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3.5 Influence de la température sur le comportement
du Mirel F3002

Le dispositif d’essai permettant la réalisation de tests en température, I'objectif de
cette section est d’analyser I'influence de la température sur le comportement du Mirel
F3002. Pour cela, un nouveau code de couleur a été mis en place afin de différencier les

différentes températures mises en jeu :
e Le rouge correspond aux essais effectués a 0°C.
e Le bleu correspond aux essais effectués a 25°C.
e Le marron correspond aux essais effectués a 70°C.
e Le noir correspond aux essais effectués a 100°C.

Les essais pour un chargement en traction sont représentés en traits pleins tandis que les

essais pour un chargement en torsion sont représentés en traits pointillés.

3.5.1 Dispositif additionnel pour le controle de la température

Les essais présentés dans cette section sont effectués pour quatre températures diffé-
rentes, controlées durant la totalité de l'essai. L’influence de la température sur le com-
portement des polymeres ayant été démontrée [Khan and Farrokh (2006)], un soin tout
particulier a été apporté dans son controle durant les essais. Les quatre températures
d’essais utilisées sont : 0°C, 25°C, 70°C et 100°C. Le controle de ces températures s’est fait
au travers de trois thermocouples de type K, placés respectivement dans I'un des mors et
dans deux éprouvettes témoins, une en Mirel F3002 et I'autre en PPC 7712, percées d'un
diametre de Imm jusqu’en leur centre (fig. 3.24). Les essais ont été déclenchés lorsque la
température des trois thermocouples était comprise dans un intervalle de £1°C autour de

la température de consigne.

3.5.2 [Essais interrompus par des relaxations

Les essais avec relaxations en température sur le Mirel F3002 suivent le méme protocole
qu’a la section 3.4.3. Seul 'essai effectué a 0°C differe un peu, puisque la derniere étape
de relaxation lors du déchargement se situe a 2% de déformation équivalente, afin d’éviter

que I'éprouvette entre en compression (voir fig. 3.25).
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FIGURE 3.24 — Thermocouples placés sur le mors au premier plan et sur les deux éprou-
vettes témoins au second plan.

| | | |
0.03 -
- 0.02 N
S
0.01 -
0 ! ! ! |
0 1000 2000 3000 4000 5000
Temps [s]

FIGURE 3.25 — Trajet de chargement d’un essai interrompu par des étapes de relaxation.
Le cas particulier des essais a 0°C est représenté en rouge. La derniere étape du trajet est
représentée en pointillé, car celle-ci s’arréte lorsque la force mesurée est nulle.
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FIGURE 3.26 — Essais de traction interrompus par des relaxations, a différentes tempé-
ratures, sur le Mirel F3002.

3.5.2.1 En traction

La fig. 3.26 montre, pour les quatre températures, les résultats obtenus pour une sol-
licitation en traction. L’influence de la température sur le comportement mécanique des
échantillons est clairement établie. Il est remarquable que plus la température diminue,
plus la contrainte dans le matériau augmente pour une sollicitation identique, en notant
que la température de 0°C se trouve en dessous de la température de transition vitreuse
qui est de 12.1°C pour le PHA [Corre et al. (2012)]. On observe, par exemple, une aug-
mentation de 421% entre la contrainte maximum mesurée a 100°C et celle a 0°C. La
décroissance de la contrainte lors des phases de relaxation semble indiquer que la visco-
sité est d’autant plus importante que la température est faible. L hystérésis du matériau
suit la méme tendance. Le Mirel F3002 étant un PHA destiné a I'emballage alimentaire,
les conditions d’utilisations peuvent s’avérer variées et la température devenir un facteur

important dans la tenue mécanique.

3.5.2.2 En torsion

Les essais de torsion interrompus par des relaxations suivent le méme protocole que les
essais en traction afin d’étre comparés dans I’espace des contraintes et déformations équi-
valentes. Les résultats de ces essais en torsion sont visibles sur la fig. 3.27 Les tendances
observées sur cette courbe sont les mémes que pour les essais en traction. C’est-a-dire
I’hystérésis, la viscosité et, plus généralement, la contrainte augmentent a mesure que la

température des échantillons diminue.
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FIGURE 3.27 — Essais de torsion interrompus par des relaxations, a différentes tempéra-

tures, sur le Mirel F3002.

3.5.2.3 Comparaison

Les figures 3.28, 3.29, 3.30 et 3.31, qui suivent, comparent, pour chaque température,

les courbes des essais de traction et de torsion interrompus.
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FIGURE 3.28 — Comparaison entre les essais de traction et de torsion interrompus par

des relaxations a 0°C.

Ces comparaisons permettent d’observer que quelque soit la température a laquelle

les essais sont effectués, la contrainte équivalente se trouve systématiquement supérieure
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FIGURE 3.29 — Comparaison entre les essais de traction et de torsion interrompus par
des relaxations a 25°C.
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F1GURE 3.30 — Comparaison entre les essais de traction et de torsion interrompus par
des relaxations a 70°C.

dans le cas d'un essai de cisaillement que pour un essai de traction. L’ordre de grandeur

de cette différence se quantifie & approximativement 20% en moyenne avec les différentes

températures.

L’observation d'une contrainte égale a celle obtenue en traction ou inférieure, avec une

dépendance a 'angle de phase, était le comportement que nous nous attendions a obte-

nir. L’hypothese d'une évolution linéaire du cisaillement suivant le rayon de ’éprouvette,

utilisée pour obtenir la contrainte de cisaillement, pourrait étre a 1’origine de cette obser-
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FIGURE 3.31 — Comparaison entre les essais de traction et de torsion interrompus par
des relaxations a 100°C.

vation. Bien que celle-ci soit percée en son centre, il se pourrait que cette hypothese soit
trop approximative pour bien retranscrire le comportement en cisaillement du matériau
lors d’une torsion de I’éprouvette. Un second type de traitement des essais de torsion, plus
précis, sera abordé au chapitre 5.
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3.5.3 Essais papillon (Butterfly test)

Le protocole pour cet essai a déja été vu a la section 3.4.4. La fig. 3.32 présente le
résultat en contrainte de ce trajet de chargement aux quatre températures de 0°C, 25°C,

70°C et 100°C. De maniere analogue aux essais en traction et en torsion, il peut étre
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FIGURE 3.32 — Influence de la température sur la réponse mécanique du Mirel F3002 a
un essai papillon.

observé que l'intensité du papillon représenté dans I'espace des contraintes diminue a me-
sure que la température augmente. Ce comportement doit étre lié au matériau qui devient

plus souple lorsque sa température s’éloigne de sa température de transition vitreuse.
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3.6 Conclusion

Ce chapitre a eu plusieurs objectifs. Le premier objectif était de montrer 1’étendue
des possibilités, donné par le dispositif expérimental, pour ’étude du comportement mé-
canique de matériaux polymeres. Il a donc été vu qu'une méme éprouvette pouvait étre
sollicitée en traction, torsion et compression en suivant un chemin de déformation com-
plexe et qu’elle pouvait également étre sollicitée simultanément en torsion et en traction
ou compression. Ces possibilités permettent d’obtenir une base de données utile a 1’éla-
boration d’un modele de comportement en trois dimensions, car 1’observation en chemins
complexes conduit a des comportements tres difficiles a imaginer lors de comportements
1D. Elles permettent également de mettre en évidence des phénomenes tels que I'histoire
de chargement des matériaux ou l'influence de la variation de volume. Enfin, les obser-
vations réalisées soulevent des questions sur la maniere dont les essais sont post-traités,
notamment les essais de torsion.

Le second objectif était d’observer le comportement d’'un PHA en comparaison avec
un PP pouvant avoir les mémes applications. Il a pu étre observé que leurs comportements
mécaniques aux faibles déformations sont similaires. Le but de la société Metabolix, qui
produit le Mirel F3002, a probablement été d’obtenir un matériau ayant des caractéris-
tiques au plus pres des polymeres pétrochimiques a destination de ’emballage alimentaire.
Les résultats de ce chapitre viennent confirmer sur le plan strictement mécanique la via-
bilité de ce type de matériau pour cette industrie, mais n’étudient pas I’évolution de ce
matériau dans le temps.

Le dernier point concerne 1’évolution du comportement mécanique du Mirel F3002 en
fonction de la température. Ce matériau étant vendu comme pouvant étre utilisé en congé-
lation, tout comme pouvant accueillir de I’eau bouillante, il semblait important d’observer
son comportement avec la température. Il apparait que ce dernier évolue fortement dans
la gamme de température auquel le matériau a été soumis. Ainsi, il devient important de
prendre en compte ce parametre dans le dimensionnement d’une structure, en fonction de
I'utilisation que celle-ci va avoir.

Le chapitre suivant introduit la loi de comportement utilisée pour I'identification du

modele de comportement des deux polymeres de notre étude.
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La loi Hyperélasto-Visco-Hystérétique

4.1 Introduction

A Theure actuelle, beaucoup d’industriels se basent encore sur des potentiels de type
hyperélastique afin de simuler le comportement de polymeres. Bien que ce type de com-
portement soit relativement pertinent pour déterminer la contrainte maximale au sein
d’un matériau, les PHAs et, de maniere générale, les polymeres ont un comportement
mécanique complexe que 'utilisation d’un potentiel hyperélastique seul ne suffit pas a
décrire. Ce type de modélisation induit une application de coefficients de sécurité impor-
tants faisant perdre une partie de I’avantage de ces matériaux. En ce qui concerne le Mirel
F3002 et le PPC 7712, les résultats expérimentaux du chapitre précédent montrent que
ces matériaux présentent une évolution non-linéaire de la contrainte avec la déformation
appliquée, une dépendance au temps liée a la viscosité et un comportement hystérétique
d’origine non-visqueuse, observable particulierement lors des cycles de sollicitation. Ces
phénomenes apparaissent a de faibles niveaux de déformation (< 5%) et sont fortement
dépendants des directions et des cycles de sollicitations, ce qui complique la mise en place
d’un modele en trois dimensions capable de les décrire.

[Yakimets et al. (2007)] ont effectué des essais multiaxiaux en traction (-compression)
et torsion sur un polypropylene isotactique. Leurs travaux ont ensuite consisté en 1’établis-
sement d’un modele rhéologique 3D, permettant de décrire le comportement du matériau
pour des essais uniaxiaux et multiaxiaux. L’hypothese principale de leur modele est que
seule la partie amorphe du polymere semi-cristallin se comporte de maniere viscoélastique ;
la partie cristalline se comportant uniquement de maniere élastique. Les résultats obtenus
montrent que le modele est capable de décrire des chargements complexes et de prendre
en compte les phases de déchargements et de changements de direction de sollicitations
(fig. 4.1).

Néanmoins, bien que les résultats du modele soient proches de ceux obtenus expéri-
mentalement, les déformations mises en jeu sont faibles, inférieures a 1.5%. De plus, le

matériau utilisé présente un comportement symétrique en traction et en compression dans
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a0

FIGURE 4.1 — Réponse en contrainte d'un polymere isotactique pour un essai complexe
de traction(-compression) et de torsion simultané. Comparaison avec les résultats de la
simulation du modele rhéologique développé par [Yakimets et al. (2007)].

cette plage de déformation. Le coefficient de Poisson mesuré pour ce matériau étant de
v = 0.5, l'utilisation d’'un matériau incompressible facilite la modélisation. Enfin, le mo-
dele présenté ne décrit que les essais expérimentaux et aucune prédiction du comportement

de structures plus complexes n’est envisagée.

La loi Hyperelasto-Visco-Hystérétique (HVH), faisant 1'objet de ce chapitre, est dé-
veloppée depuis quelques années dans le but de modéliser, entre autres, des matériaux
polymeres et élastomeres [Zrida et al. (2009); Vandenbroucke et al. (2010)]. En effet, elle
permet de décrire le comportement de matériaux présentant de ’hyperélasticité, de la
viscosité et de I’hystérésis non visqueuse sur de larges plages de déformations [Vanden-
broucke (2010)]. La poursuite des travaux sur cette loi est axée, dans cette these, sur la
simulation de structures dont les sollicitations mécaniques induisent plusieurs types de
déformations simultanées avec des chargements complexes. Ainsi, la loi HVH sera "revi-
sité” et nous tenterons de l'améliorer en tenant compte des aspects liés aux phénomenes

tridimensionnels comme, par exemple, I'influence de la variation de volume.

En premier lieu, ce chapitre présentera le principe sur lequel le modele de compor-
tement HVH est développé. Les contributions hyperélastique, visqueuse et hystérétique,
faisant partie intégrante de la loi, seront présentées avec une description de chacun des
modeles choisis. Enfin, une synthese de ces choix sera faite afin de présenter la loi HVH

utilisée pour simuler le comportement des matériaux de notre étude (voir chapitre 5).
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4.2 Le principe du modele HVH

Pour décrire le comportement des polymeres, trois contributions ont été déterminées
comme étant principalement a l'origine de celui-ci. Un potentiel hyperélastique, pour
retranscrire le comportement non-linéaire réversible du matériau, une contribution hysté-
rétique visqueuse, dépendante du temps, et une contribution hystérétique non-visqueuse
indépendante du temps, afin de caractériser la différence de chemin parcouru par le maté-
riau pour retrouver son état d’origine. La loi Hyperélasto-Visco-Hystérétique (HVH) est
basée sur ces trois contributions par le biais de la puissance des efforts intérieurs totale,

considérée comme étant égale a la somme des puissances de chaque contribution :

Ptotal - Pe + Pu + ]j/z (41)
= /a‘e:DdV—i—/UU:DdV—i—/a,l,:DdV (4.2)
= /(a’e +o,+o0,): DAV (4.3)
= /a'total : D dV (44)
S ~

Ol Ototal = Oe + 0, + 0}, €t D est la vitesse de déformation du systeme.

~ ~

Sa particularité tient alors au fait que le comportement du matériau est décomposé en
une contribution additive des contraintes, la ou, classiquement en mécanique du solide, le
comportement est scindé en une contribution additive des déformations. Pour mémoire,

notons qu’en mécanique des fluides cette décomposition additive est courante.

Cette décomposition conduit a une maitrise différenciée de chaque contribution, en
mettant en évidence l'importance des hystérésis visqueuse et non-visqueuse. Ainsi la
contrainte du matériau o, se décompose en la somme de trois contraintes : hyper-
élastique o, visqueuse o, et hystérétique o, correspondant aux trois différents compor-

tements et visiblent a la fig. 4.2.

. G

o]

FI1GURE 4.2 - Comportement global de la loi HVH
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4.3 Le potentiel hyperélastique

L’hyperélasticité est une contribution qui ne dépend ni du temps ni du chemin par-
couru. Ceci met en évidence un des problemes des modeles hyperélastiques majoritaire-
ment utilisés dans l'industrie aujourd’hui, notamment pour les calculs en dynamique. En
effet, les résultats obtenus a partir des potentiels hyperélastiques sont identiques quelques
soient les vitesses de chargements ou les fréquences utilisées pour les essais. Cette contri-
bution constituant I'un des sous-modeles de la loi HVH, un historique non-exhaustif ainsi

que le potentiel retenu sont présentés dans cette section.

4.3.1 Définitions

Les équations du paragraphe 4.3.1 et du cas purement sphérique sont inspirées des
travaur de Gérard Rio pour ['tmplantation de potentiels hyperélastiques dans le code de
calcul Herezh++ [Rio (2014)]

Avant d’introduire la notion de potentiel hyperélastique permettant de décrire le com-
portement élastique non linéaire d’un matériau, considérons un volume matériel et un
paramétrage matériel 0;, fixe dans le temps, permettant le repérage de la masse volumique
p(0;,t). Ces coordonnées matérielles permettent ainsi de décrire un volume de référence
fixe Vs par rapport au temps.

Le potentiel hyperélastique se définit comme une densité d’énergie par unité de corps.
Suivant la référence considérée, celui-ci s’exprime par unité de corps déformé w = ep ou
par unité de corps non déformé W = egpg, avec e, eg, p et pog, I'énergie par unité de
masse et la masse volumique pour un corps déformé et non déformé, respectivement. Ces
notations sont déduites de I'expression de 1’énergie libre de Helmotz F' du solide, supposée
indépendante du trajet de chargement et calculée sur le volume de référence V¢ du solide

déformé :

F :/ de:/ wy/gdb’ (4.5)
Vi v,

ref

= / W \/godt’ (4.6)
Vref

ol /go et /g désignent respectivement, le déterminant initial et actuel du tenseur mé-
trique, correspondant également au jacobien de la transformation de volume de matiere
vers le volume de référence. Nous obtenons ainsi la relation reliant les deux densités
d’énergie :
W = ﬁw =Vw (4.7)
V90

ot V est la variation relative de volume. A partir de ces définitions, la forme générale des
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composantes du tenseur des contraintes peut étre obtenue. La puissance intérieure s’écrit :

P= / oe: D \/gdd' (4.8)
Sref ~ ~
Mais celle-ci peut également s’exprimer de la maniere suivante :

: d(w\/9) . . aw ,
A A A R (49

Soit par identification :
1d 1
o.: D = 1 dlwyg) _ 1dW

_ 4.1
< Ja dt  V dt (4.10)

L’énergie du solide étant supposée uniquement dépendante de son état de déformation,

nous pouvons écrire sous forme de composantes :

y 1 0(w/9) 1 oW
VoD =——""D;i=——D;, 4.11
O¢ J N J V 0z J ( )
A nouveau par identification :
) 10 1
o = LOWVg) _ 1OW (4.12)

¢ \/ﬁ 88@' B V@szj

NB : Notons que cette expression n’est correcte que pour des mesures de déformation et

deij
un repere telles que : ;tj = D;; [Mora (2004)].

Les composantes du tenseur des contraintes sont ainsi obtenues en fonction de la
variation du potentiel hyperélastique par rapport aux composantes du tenseur des défor-
mations. En pratique, pour un matériau supposé isotrope, le potentiel hyperélastique s’ex-
prime en fonction d’un choix d’invariants du tenseur des déformations (voir section 4.3.2)
et les variations du potentiel, vis-a-vis de ces invariants, sont propres a chaque potentiel
étudié. Quant aux variations des invariants par rapport aux composantes du tenseur des

déformations, elles sont calculées indépendamment du potentiel considéré.

Cas d’un comportement purement sphérique Le potentiel hyperélastique, retenu
pour la loi HVH et présenté a la section 4.3.3, fait intervenir une formule liant la pression
hydrostatique p au potentiel hyperélastique w. L’origine de cette formule se trouve dans
le cas d’un changement de volume sans changement de forme (comportement sphérique),

soit pour le cas ou :
trace(D)

D=1 (4.13)
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et :

trace(oe) trace(D)

o.: D = =, = |\ I:1I
trace(oe)
= T”.tmce(D)
= —p trace(D) (4.14)

Or, la trace du tenseur des vitesses de déformation s’écrit comme étant la vitesse relative

de variation de volume :

V
t D) =— 4.15
race(N) v (4.15)
En introduisant 'eq. (4.15) dans (4.14) :
"/
e: D=—p— 4.16
ge:D=—p (4.16)

pouvant également s’écrire :
Oc: Q\/_ = Vo (4.17)

De plus, d’apres l'eq. (4.10) :

d(wy/9)

7e:DVe = 4,
Oow 8\/_
6t+ ot
= \/_WV—I—w\/%V
— v\/% (v_+w) (4.18)

Ainsi, d’apres les équations (4.17) et (4.18), I'equation reliant la pression au potentiel
s’écrit :

Ow
—p= VW +w (4.19)

Cette équation sera utile pour la dépendance a la variation de volume du potentiel hyper-

¢lastique choisie pour la loi HVH.
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4.3.2 Présentation succincte de potentiels présents dans la lit-

térature

Les premiers potentiels hyperélastiques de type phénoménologique ont été élaborés sur
I'observation du comportement de matériaux caoutchoutiques. La majorité de ces poten-
tiels se base sur les élongations principales \; (fig. 4.3) avec, pour hypothese principale,

un matériau considéré comme incompressible.

FIGURE 4.3 — Représentation des élongations principales sur un cube unitaire.

Soit :

3
[[r=1 (4.20)
i=1

Les potentiels de Treloar ou de Mooney-Rivlin, notamment, s’expriment suivant les inva-

riants de déformation I et Iy, définis par :

L=X+N+)\ (4.21)
et :
1 1 1 24y2 242 242
I = Trtete= A3 + AZAT + ATAS (4.22)
1 2 3

Cette derniere égalité ne peut étre écrite qu’en considérant 1’eq. (4.20).

Ainsi, en se fondant sur une théorie statistique décrivant I’élasticité d’un réseau de mo-
lécules a longues chaines, [Treloar (1943)] tente de décrire le comportement de matériaux
caoutchoutiques et obtient un travail de déformation volumique, ou potentiel, fonction de

I'invariant de déformation I :
1

ou GG désigne le module de cisaillement, tout comme dans la suite de ce chapitre. Cette

forme neo-Hookéenne a l'avantage d’étre aisément manipulable mathématiquement et
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donne une premiere approximation satisfaisante de 1’élasticité de ce type de matériau
[Treloar (1944)].

Contemporain aux travaux de Treloar, les travaux de [Mooney (1940)] s’établissent en
considérant un matériau isotrope, possédant un comportement en cisaillement proportion-
nel a la traction, une variation de volume et une hystérésis négligeable. Ces hypotheses

lui permettent de postuler un potentiel décrivant I’équation suivante :

WO = 530 1+ T - ) (4.24)

i=1 i=1

ou les \; désignent les élongations principales et H un module inédit qu’il introduit.
L’eq. (4.24) se retrouve plus communément sous la forme suivante [Mooney (1940); Rivlin
(1949)] -

W (I, Iy) = Cio(l1 — 3) + Co1 (12 — 3) (4.25)

ou Cg et Cp; sont deux constantes. Cette forme, dite de Mooney ou Mooney-Rivlin, se

déduit d’une forme plus générale du potentiel [Rivlin and Saunders (1951)] :

W(l,,I,) = i Cyi(I; —3) (I, —3)7 , Coo=0 (4.26)

i=0,j=0

Les travaux de Rivlin et Saunders démontrent que la forme donnée par 1’eq. (4.25) suffit
a donner une approximation satisfaisante pour des sollicitations mettant en jeu des dé-
formations modérées. Il met également en exergue certaines limites a ce potentiel, car, en
sus des hypotheses de départ, il est difficile de déterminer les variations du potentiel par

rapport aux invariants de déformation a partir des résultats expérimentaux.

Certains potentiels, comme celui de Hart-Smith, ont été élaborés de maniere empirique.
A partir des résultats expérimentaux de [Treloar (1944)], [Hart-Smith (1966)] développe
le potentiel suivant :

W(Il, [2) = C’g/exp(Cl (]1 — 3)2)d[1 + CQ ln(%) (427)

ou les C; sont des constantes dépendantes du matériau. Ce potentiel donne des résultats
satisfaisants aux petites et moyennes déformations et présente une tendance convenable
aux grandes déformations, car il permet de rendre compte du "raidissement” de certains
élastomeres pour ces grandes déformations.

Toujours pour un matériau supposé incompressible et isotrope en I’absence de contraintes,

[Ogden (1972)] propose de retrouver les contraintes principales de Cauchy o; dans les trois
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directions de 'espace, suivant 1’équation suivante :

3

ow
o = 21 Aia—Ai —p (4.28)

ol p est une pression hydrostatique arbitraire assurant I’hypothese d’incompressibilité du
matériau. Le potentiel W considéré ici est une combinaison linéaire de I'invariant I(c«;),

tel que :
W(l(a;) = Y Gillay) (4.29)

et

I(a;)

AV A A —3
_ A A A , Ya; #0 (4.30)

Qj

Les o sont des entiers positifs ou négatif, le cas a;; = 0 étant exclu, et C; des constantes.

Ainsi, pour j variant de 1 a 2 avec oy = 2 et g = —2, la forme de Mooney-Rivlin est
retrouvée :
Cy Cy
W(I(2),1(-2)) = C1(2) + Col(—2) = 7(1'1 -3) — 7(1'2 —3) (4.31)

A partir de ces équations, Ogden étudie I'influence des différents parametres en les com-
parants aux essais de [Treloar (1944)] et obtient des résultats proches des résultats expéri-
mentaux pour des trajets de chargements simples avec un jeu de parametres comprenant
3 valeurs de a;, et ceci pour des niveaux de déformation atteignant les 600%. Néanmoins,
pour un ensemble complexe de chargements, le modele d’Ogden pose notamment des

problemes de convexité et donc d'unicité de la solution.

Dans le cadre des matériaux métalliques, le niveau des déformations réversibles pris en
compte est tres faible, inférieur & 0.1% par exemple, et les comportements sphériques ré-
versibles présentent une raideur de niveau comparable aux comportements déviatoriques,

ils ne peuvent plus étre négligés.

En premiere approximation, les comportements linéaires de type Hooke suffisent pour
les modeles classiques. Dans le cadre de déformations réversibles plus importantes, de
Pordre de 1-7%, observées sur les alliages métalliques & mémoire de forme, Denis Favier
[Favier (1988)] a proposé une forme de potentiel permettant de prendre en compte un
comportement non-linéaire, compressible, s’appuyant sur les invariants plus classiques
du domaine des métaux. Des travaux antérieurs de I’équipe [Zrida (2009); Zrida et al.
(2010, 2009)] ont montré que cette approche permettait une meilleure représentation du
comportement du PP comparativement aux modeles classiques utilisant les élongations.

Dans ce contexte, nous avons fait le choix de poursuivre cette investigation dans le cas du
PHA.
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4.3.3 Le modele retenu

Les potentiels hyperélastiques classiques de la littérature, abordés a la section 4.3.2,
ont été élaborés pour décrire le comportement de matériaux élastomeres et en suppo-
sant des transformations isochores. De plus, les niveaux de déformations sont en général
importants, supérieurs a 10% par exemple, comparativement aux domaines étudiés dans
notre cas, de 'ordre de 5% environ, seuil a partir duquel de 'endommagement peut étre
observé sur le PP [Parenteau (2009)]. Nous faisons donc le choix d’un potentiel hyperélas-
tique proposé par Denis Favier.

Une variation de volume non-négligeable est apparue pour ces matériaux lors de la
campagne d’essai (cf. section 3.3.1). Ainsi, la contribution hyperélastique, retenue dans

ces travaux, dissocie la partie sphérique de la partie déviatorique.

4.3.3.1 Partie sphérique

La forme du potentiel de la partie sphérique s’appuie sur les travaux de recherche en
cours de Laurent Mahéo et de Gérard Rio.
La partie sphérique du potentiel hyperélastique est considérée comme étant un poly-

nome fonction de la variation relative de volume, tel que :

wV) =Y bV’ (4.32)

: R . V() | . _ :
ou b; sont les ceefficients du polynome d’ordre ¢ et V = % désigne la variation relative
de volume, avec V(t) et V(0) respectivement le volume au temps t et a 'état initial.

La méthode d’obtention de ces ccefficients est vue a la section 5.2, décrivant la méthode
d’identification de la loi HVH.

4.3.3.2 Partie déviatorique du potentiel

La partie déviatorique du potentiel se base quant a elle sur le potentiel proposé par De-
nis Favier dans sa these [Favier (1988)] en ne retenant que la partie liée aux changements
de forme. A I’origine développé pour décrire le comportement hyperélastique des Alliages
a Mémoire de Forme (AMF), il est ici appliqué dans le cadre de I’étude du comportement
de polymeres. Ce potentiel dépendant globalement de l'intensité du déviateur des défor-
mations et, éventuellement, de 'angle de Lode associé, se distingue ainsi des potentiels
“classiques” pour les polymeres basés sur les élongations principales. En considérant que
le tenseur des déformations se décompose en une partie sphérique représentant la varia-
tion de volume et une partie déviatorique représentant la partie changement de forme,

I'intensité du déviateur est ainsi une mesure de l'intensité de ce changement de forme.
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La partie déviatorique du potentiel est donnée par 1’équation suivante (cf [Favier

(1988)]) :
w(Q.) = 2%30 In (cosh (2%)0@)) + G Q? (4.33)

Le parametre principal du potentiel est ici 'intensité du déviateur du tenseur des dé-

formations (). pour une représentation polaire dans le plan déviateur. Celui-ci s’écrit :

Q- = (211.): (4.34)

ou :
B 1 (trace(e))?
II: = —trace(e.e) — ————— (4.35)
2 ~ o~ 6
est le deuxieme moment du déviateur des déformations.

Les parametres nécessaires pour l'identification de ce potentiel sont représentés sur
un essai de cisaillement pur a la fig. 4.4. Sur cette figure théorique, seule la partie
de la contrainte considérée comme purement hyperélastique est représentée, i.e. que la
contrainte due aux autres contributions a été retirée. Ces parametres sont au nombre de

trois :
e (&, la pente a 'infini de la contrainte de cisaillement.

o (&g, la différence entre le module de cisaillement G, de la partie élastique, i.e. la

pente a l'origine, et la pente a 'infini G .

e (o, le seuil, "image” de 'ordonnée a l'origine de la pente a I'infini.

TA

-_ -

SI®

G.=Go+ G

-
L

~

FIGURE 4.4 — Représentation des grandeurs du potentiel proposé par [Favier (1988)] pour
un essai de cisaillement pur, ou seule la contrainte théorique due a I’hyperélasticité est
représentée.

Remarque Les 3 parametres de controle du potentiel ont une signification claire, dans
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le cas d’un essai de cisaillement, ce qui permet une identification immédiate sur un seul
essai.

Ce potentiel est implanté dans le code de calcul Herezh++ [Rio (2014)] en utilisant
les déformations d’Almansi, ce qui implique une dépendance a la variation de volume
pour de grandes déformations, typiquement supérieure a 10%. Cependant, le domaine de
déformation étudié pour le comportement du Mirel F3002 et du PPC 7712 ne dépassant
pas 5-6%, cette faible dépendance est considérée comme négligeable dans notre cas.

Ce potentiel peut étre élargie en introduisant une dépendance a ’angle de Lode, ap-
pelé également angle de phase ¢ entre le déviateur du tenseur des déformations et la
projection d'une direction principale dans le plan déviateur. La dépendance a I'angle de
phase est, par exemple, intéressante pour représenter une différence de comportement
entre la compression, la traction et le cisaillement, pour un niveau équivalent de @).. Nous

reviendrons sur ce point dans la partie identification.

4.3.3.3 Synthese

En considérant a la fois la variation de pression et les changements de forme, le potentiel

hyperélastique retenu pour cette étude a pour équation :

wV,Q:) = ZZ: bV’ + 2Q_G§0 In (cosh (QGC;QE)) + G @? (4.36)

0

L’identification des parametres de cette contribution est effectuée au chapitre 5.

4.4 La contribution visqueuse

Les modeles viscoélastiques abordés dans ce chapitre sont de type "phénoménologique”

et s’articulent autour de deux éléments rhéologiques 1D de bases :

e un ressort élastique, la contrainte s’exprimant a partir de la loi de Hooke ¢ = Fe

ou E désigne le module d’Young.

e un amortisseur visqueux, la contrainte s’exprimant a partir de la loi de Newton
o = né ou 1 désigne la viscosité. Cet élément amortisseur introduit une dépendance

au temps du matériau, caractéristique des phénomenes visqueux.

4.4.1 Introduction de quelques modeles viscoélastiques classiques

La revue des modeles viscoélastiques de cette section constitue une liste non-exhaustive
des modeles phénoménologiques existants, mais permet d’introduire le modele retenu pour
la loi HVH.
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4.4.1.1 Le modele de Kelvin-Voigt

Le modele de Kelvin-Voigt présente un ressort et un amortisseur en parallele (fig. 4.5).

Ce modele est régi par I’équation différentielle suivante :

—AAMA—
E

[
L
U

FIGURE 4.5 — Modele rhéologique de Kelvin-Voigt

o =ni+ Ee (4.37)

Dont I'évolution de la déformation lors de I'application d’une contrainte constante o est

donnée par :
0o

0 (1= eap(—)) (4.38)

()= % (1= eap(—1) =

Ul L .
avec T = ok le temps caractéristique exprimé en seconde.

Pour ce type de sollicitation, la déformation tend vers une valeur constante %. Le
modele de Kelvin-Voigt est ainsi particulierement intéressant pour approcher un compor-
tement visqueux lors d’un essai de fluage. Il n’est en revanche pas pertinent pour rendre
compte de la viscosité d'un matériau au cours d’un essai de relaxation. En effet, pour
une déformation constante g, la contrainte n’évolue pas en fonction du temps puisque
I'eq. (4.37) devient :

o(t) = Eeg (4.39)

4.4.1.2 Le modele de Kelvin-Voigt généralisé

La généralisation du modele de Kelvin-Voigt est I'association en série de j modele de
Kelvin-Voigt (fig. 4.6) La déformation totale ¢, est ici égale a la somme des déformations

de chaque modele :

Ey = Zej (4.40)

L’avantage d’ajouter des modeles en série est que chaque modele possede son propre temps
caractéristique 7;. Ainsi, il est plus aisé d’approcher I'évolution réelle de la déformation
avec une forte pente en début de fluage et une pente de plus en plus faible a mesure que

le temps augmente.



92 La loi HVH
—AMA— —AMA—

B, E

[ [
L
m 1j

FIGURE 4.6 — Modele rhéologique de Kelvin-Voigt généralisé

4.4.1.3 Le modéle de Maxwell

Le modele de Maxwell se compose d’un ressort et d'un amortisseur en série (fig. 4.7).

Il en découle I’équation différentielle suivante :

o

FIGURE 4.7 — Modele rhéologique de Maxwell

o o
E=—=+— 4.41
4l (4.41)
De par son modele rhéologique, il ne peut pas décrire un essai de fluage étant donné que
si une force constante est appliquée, la branche 7s’étire” indéfiniment. Cela se vérifie avec

I'intégration de 'eq. (4.41) pour une contrainte constante oy :

et) = Tt C (4.42)

ou C' représente une constante.

L’eq. (4.42) montre bien une évolution qui tend vers U'infini pour un temps tres grand.
Au contraire, le modele de Maxwell est couramment utilisé pour décrire des essais de re-
laxation. Pour une déformation maintenue, I'effet retard de I’amortisseur tend a comprimer
le ressort préalablement étiré, jusqu’a tendre vers sa position d’origine soit une contrainte

nulle en régime établi. La résolution de 1'eq. (4.41), pour une déformation constante e,



La contribution visqueuse 93

confirme cette évolution de la contrainte :
E t
o(t) = Eey exp(——t) = 0¢ exp(——) (4.43)
n T
ou 0y = Feq est la contrainte obtenue pour le niveau de déformation &g.

4.4.1.4 Le modele de Maxwell généralisé

Le modele de Maxwell généralisé est constitué d’un nombre fini j de branches de Max-

well en paralleles (fig. 4.8) La contrainte visqueuse correspond a la somme des contraintes

|7}j

FIGURE 4.8 — Modele rhéologique de Maxwell généralisé

de chaque branche prises indépendamment :
o=y 0 (4.44)
J

La multiplicité des branches de Maxwell et de leurs temps caractéristiques respectifs per-
met de décrire plus fidelement les essais de relaxation, a I'instar du modele de Kelvin-Voigt

généralisé pour les essais de fluage.

4.4.1.5 Le modeéle de Zener

Le modele de Zener peut se présenter sous la forme d’un ressort en série avec un modele
de Kelvin-Voigt (fig. 4.9).
Son équation caractéristique s’écrit :
n . Ei+E
—0

née+ Fie = —o+

4.45
5 2 (4.45)

La solution pour un essai de fluage, soit le maintient d’'une contrainte constante o, s’éta-
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FIGURE 4.9 — Modele rhéologique de Zener

blit comme suit :

Et pour un essai de relaxation avec une déformation constante e :

Es

E, + E,
P ST Ry,
o(t) B, + E,

[Ey + Eqyexp(—

)€o

La loi HVH

(4.46)

(4.47)

En combinant les modeles de Kelvin-Voigt et de Maxwell, le modele de Zener a ’avantage

d’étre le modele rhéologique le plus simple pouvant décrire a la fois un essai de fluage et

un essai de relaxation.

4.4.1.6 Le modele de Burgers

Le modele de Burgers associe en série un modele de Maxwell et un modele de Kelvin-

Voigt L’équation constitutive pour ce modele est la suivante :

— A

Ey
_ I -

Ey m n

L

T2

FIGURE 4.10 — Modele rhéologique de Burgers

E EE EE
F(t) + [Br(—+ —) + 2o+ =20 = Byé + —2
mo e M2 mm2 T2

€

(4.48)

Pour une contrainte constante appliquée o, la contrainte est identique dans le modele

élémentaire de Maxwell et dans celui de Kelvin-Voigt et la déformation est égale a la
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somme des déformations dans chaque modele. Ainsi, la réponse au fluage s’écrit :

1 1 E, t
£) = [— 4+ —(1 — exp(—=2t) + — 4.4
() = [+ (1 - ean(=220) + oy (4.49)

4.4.2 Le modele retenu

Le modele de viscosité pour la loi HVH retenu est le modele de Maxwell généralisé
(fig. 4.8). L’inconvénient de ce modele est qu’il ne peut, isolément, décrire un essai de
fluage. Cependant, son intégration dans la loi HVH implique que ce modele soit en pa-
rallele avec le modele hyperélastique introduit a la section 4.3.3. La présence du modele
hyperélastique a pour conséquence que le niveau de déformation saturera lors d’une solli-

citation de fluage.

Les modeles viscoélastiques introduits précédemment ont I'inconvénient d’étre des mo-
deles monodimensionnels (1D). Cette section montre donc 'extension du modele de Max-
well en 3D avec un découplage de la partie sphérique, liée au changement de volume, et
de la partie déviatorique, liée au changement de forme. Un bref rappel de la théorie mo-
nodimensionnelle et la résolution du modele de Maxwell en 3D lors d’une sollicitation de

cisaillement pur sont également présentés. Enfin, la généralisation du modele est effectuée.

4.4.2.1 Théorie monodimensionnelle

D’apres le modele de Maxwell généralisé en 1D de I'eq. (4.42), chaque branche j de

Maxwell de 'eq. (4.44) est régie par 'équation différentielle suivante :

gj + % =E;D, avecT; = % (4.50)
j j

ou 7; est le temps caractéristique de relaxation de la branche j et D le taux de déformation.

4.4.2.2 Généralisation du modéle de Maxwell en 3D

M NN

Dans les développements qui suivent, I'indice "»” désigne le ressort et I'indice "a” ’amor-
tisseur. Par exemple, ¢, et ¢, désignent respectivement la déformation du ressort et la
déformation de 'amortisseur. Les tenseurs surmontés d’une barre horizontale désignent

les déviateurs de ces tenseurs.

Considérons le modele de Maxwell a une branche, comprenant un ressort et un amor-

tisseur en série. Pour la partie élastique (le ressort), la loi de Hooke généralisée pour un



96 La loi HVH

matériau isotrope nous donne :

(o) [ A+2G A A0 0 0] ( en )
099 A A+ 2G A 0 0 O €99
o33  _ A A A+2G 0 0 0 £33 (4.51)
Ti2 0 0 0 G 0 0 2e19
T3 0 0 0 0 G O 2€93
L 731 ) |0 0 0 0 0 G| \ 23 |
Soit :
(o ( (e + €22 +e33) + 2Gey )
022 (e + 22 + €33) + 2Geg
o3 | _ A(e1r + €22 +€33) + 2Gess (4.5)
Ti2 2Geqg
To3 2Gegs
L 731 ) \ 2Ges; J
Nous obtenons alors :
trace(o,) = 3K trace(e,) (4.53)
avec 3K = 3\ + 2G, et :
,% =0y = %tmce(o&).{ =2G (ej - %trace(zs:).r{) = ZGE‘NT (4.54)

~

ou |trace(o,) = 3K trace(e,) |est la partie volumique du tenseur des contraintes avec K

le module de compressibilité et | S, = 2G€, | la partie déviatorique avec G le module de

cisaillement.

Nous pouvons alors réécrire la partie élastique du ressort de 1'eq. (4.52) sous la forme :

~

~ ~

1
o, = 3K gtrace(er).I + S, (4.55)

Pour le modele de Newton (I’amortisseur), dans le cas ou la viscosité dépend a la fois

des distorsions et des variations de volumes, la partie volumique s’écrit :

trace(oq) = n, trace(&,) (4.56)
et la partie déviatorique :
S, =1 &, (4.57)

ou 7, et n désignent respectivement la viscosité de la partie sphérique et de la partie
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déviatorique.

4.4.2.3 Modele de Maxwell pour la partie sphérique

Etablissons en premier lieu I’équation différentielle du modele de Maxwell pour la
partie sphérique. Pour prendre en compte la viscosité, ajoutons au ressort, I’amortisseur
en série de viscosité n, (partie pression de la viscosité).

Par définition du modele de Maxwell, nous savons que :

trace(o,) = trace(oq,) = trace(o) |et|trace(e) = trace(e,) + trace(e,) | Et de méme :

~ ~

trace(€) = trace(&,) + trace(é,) (4.58)

~ ~ ~

Nous savons également que :

trace(o,) = trace(o) = n, trace(&q) (4.59)

~ ~ ~

Et d’apres 1’eq. (4.53), nous avons :

trace(o,) = trace(o) = 3K trace(&,) (4.60)
Ainsi, en injectant 4.59 et 4.60 dans 4.58, nous obtenons, pour la partie sphérique du

modele de Maxwell en 3D, 1’équation différentielle suivante :

trace(e)  trace(o)

trace(€) = BKN + = (4.61)

4.4.2.4 Modele de Maxwell pour la partie déviatorique

De meéme, établissons ’équation différentielle du modele de Maxwell pour la partie
déviatorique. Reprenons le modele de Maxwell en ajoutant ’amortisseur de viscosité 7
(partie déviatorique de la viscosité).

Nous savons que : [ S, = S, = S| et

PAL]!

— g, +

2"

Donec :

E=E,+&, (4.62)

o =S =né, (4.63)



98 La loi HVH
Et d’apres 'eq. (4.54) :

S, =8 =2GE, (4.64)

~

La partie déviatorique du modele de Maxwell en 3D s’obtient en injectant 4.63 et 4.64
dans 4.62 :

(4.65)

SRPRY))

S

L My

4.4.2.5 Modele de Maxwell généralisé

Les équations 4.61 et 4.65 sont écrites pour une seule branche de Maxwell pour un
probléme en 3D. Si un nombre j de branches de Maxwell sont utilisées (avec 1 < j < n),

la partie sphérique est donnée par :
trace(o) = Z trace(o;) (4.66)
j ~

et la partie déviatorique par :

S=3Y5; (4.67)

j ~Y
ou la branche j est définie par les équations :

e pour la partie sphérique :

1 .
trace(6j) + —trace(o;) = 3K,;€ , avec 7, = Jvg. (4.68)
< Ty ~ ~ 3K;
e pour la partie déviatorique :
' '+l ;= 2GE avec 7, = -1 (4.69)
Sl ~ T2G ‘

4.4.2.6 Comportement du modele de Maxwell dans la résolution d’un essai

de cisaillement pur

L’écriture du modele de Maxwell généralisé en 3D pour un essai de cisaillement pur
est nécessaire pour l'identification des parametres visqueux de la loi HVH, effectuée a la
section 5.2.3. La viscosité sera alors supposée comme étant purement déviatorique.

Reprenons la schématisation d'un essai de cisaillement pur, vue au chapitre 3, avec
une contrainte de cisaillement 7 et une déformation v (fig. 4.11).

Pour de petites déformations, en négligeant les termes du second ordre, le tenseur des

déformations est purement déviatorique et s’écrit de la maniére suivante dans le repere
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o
\]\
T

FIGURE 4.11 — Représentation d’un essai de cisaillement pur sur un cube.

cartésien (Z,7,2) :

0 3
[e]l=13 0 0| =[] (4.70)
0 0
soit :
010
El=13 00 (4.71)
00 0

A partir de I’eq. (4.65), en considérant une seule branche de Maxwell et en se plagant

uniquement dans le plan (zy), 'équation différentielle du modele s’écrit :

[ Y Smy Smy
== Pay 4.72
R Sl Ve R (4.72)
Oou encore : S
Gy =S, + 7 (4.73)

% N

ou 7 = n/2G est le temps caractéristique en cisaillement et I'indice "” est utilisé pour

signifier qu’il s’agit de la partie visqueuse de la contrainte déviatorique.

La résolution de cette équation différentielle donne pour I’équation sans second membre,
c’est-a-dire lorsque 4 = 0, correspondant a la description de la phase de relaxation a partir

du temps ¢ de la fin de chargement :

—1

Sy(t) = So(e:r;p(?)) Vit > to (4.74)

L’eq. (4.74) est valable pour une seule branche de Maxwell. En lextrapolant a n
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branches, nous obtenons :

Sy(t) = i So; <e:cp (—t ;jtj )> Vi >t (4.75)

Pour retrouver la valeur des parametres matériaux, des modules de cisaillement G
et des viscosités du comportement déviatorique 7; des j branches de Maxwell, exploi-
tons la résolution de I’équation avec second membre (soit dans la phase de chargement

correspondant au temps t € [0, o)) :

S, (1) = G4 (1 —exp (;)) (4.76)

que l'on peut également généraliser a n branches :

j=1

7j

Pour une branche quelconque j au temps tg, nous retrouvons ainsi :

Gj = Sj T]j = Tj.2G]’ (478)

(e (2))

tA
avec | S; = Spjexp (—]> :
TA

J
Les parametres visqueux G; et 7n;, nécessaires pour la loi de comportement HVH,

seront identifiés en suivant cette démarche. La méthode analytique proposée sera décrite

a la section 5.2.3.

4.5 La contribution hystérétique

4.5.1 Principe du modele

Le modele choisi pour décrire I’hystérésis non-visqueuse des polymeres étudiés est le
modele d’élastohystérésis proposé par [Guélin (1980)]. Ce modele a fait I'objet d’études et
d’applications, notamment pour décrire des cycles de charge-décharge sur des matériaux
variés comme, par exemple, les AMF [Favier (1988)], les polymeres [Bles (2002); Zrida
(2009)] ou les élastomeres [Vandenbroucke (2010)].

Dans ce modele, le comportement du matériau est supposé isotrope et les phénomenes

d’hystérésis supposés n’étre dus qu’a des changements de forme. Ils n’interviendront ainsi
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que sur la partie déviatorique des contraintes. La contrainte induite de la contribution

hystérétique est ainsi assimilée a son déviateur Sp,.

Ce modele est constitué d'une partie incrémen:;ale (relation constitutive), d’une part, et
d’un algorithme de gestion des instants particuliers, d’autre part. Ces instants particuliers
se caractérisent par des moments d’inversion et des moments de coincidence. Leur gestion
permet la modélisation des sollicitations de cycles de charge et de décharge successives.

Le modele symbolique unidimensionnel de I'hystérésis pur est basé sur un modele de
Saint-Venant composé d'un ressort de module de cisaillement G et d’un frotteur en série
possédant un seuil en contrainte constant S (fig. 4.12.a)).

G Ressort '}J h ,./
A~ L
£ I a)
s Frotteur / | / E
1 ” e

aj b}

FIGURE 4.12 — Illustration du comportement du modele de Saint-Venant [Bles (2002)]
pour une branche a), deux branches b) et n branches c).

Le fonctionnement de la branche est le suivant :

e Pour une contrainte de cisaillement 7 €] — S;+5], le frotteur est "bloqué” et la
branche de Saint-Venant se comporte comme un ressort seul. La pente de la courbe
de charge est donc égale au module de cisaillement G et le sens d’évolution de cette

courbe dépend de I’évolution de la déformation : croissante ou décroissante.

e Pour 7 = £S5, le frotteur "glisse” et se déforme quand la déformation du ressort
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reste constante. Ce comportement a pour conséquence une déformation croissante

(ou décroissante) a contrainte constante.

e Apres chaque point d’inversion, le frotteur est de nouveau "bloqué” et le comporte-

ment de la branche est celui d’un ressort.

La multiplicité des branches de Saint-Venant permet a chaque branche d’avoir ses
caractéristiques propres, module de cisaillement et seuil (fig. 4.12.b) et 4.12.¢)), et permet
de mieux décrire le comportement hystérétique du matériau étudié. Cette remarque est
analogue au comportement visqueux avec le modele de Maxwell généralisé.

Les travaux de [Guélin (1980)] ont alors consisté a considérer un modele de Saint-
Venant généralisé avec un nombre de branches en parallele tendant vers I'infini. Le lecteur
pourra s’appuyer sur les travaux de [Pegon (1988)] qui présentent la contribution hysté-

rétique avec plus de précision.

4.5.2 La relation constitutive

Pour un matériau supposé isotrope et une hystérésis considérée comme purement dé-

viatorique [Rio et al. (2005)], la relation constitutive du modele hystérétique s’écrit :

Sh = QGhE + ﬁqutRSh (479)

e S}, est le déviateur du tenseur des contraintes de la contribution purement hystéré-
tique.
e (5}, est le module de cisaillement de la partie hystérétique.

e ¢ est le déviateur du tenseur des vitesses de déformation.

~

o ALS), est 'évolution de la contrainte déviatorique de la partie hystérétique entre le

dernier moment de référence R et le temps actuel ¢, soit AL Sy, = Sk(t) — Sh(R).

e [ est défini par I'équation :

—2Gy,

7= Qo) (Qag )

(4.80)

ol Qag, = \/tmce(Aﬁ%Sh.AtRS’h).

e W = wcos(w) ou w est le parametre de Masing dont la valeur est de 1 pour le premier

chargement puis une valeur de 2 apres le premier point d’inversion. Il gardera cette
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derniere valeur afin d’effectuer une homothétie par rapport a la courbe de premiere
charge. Dans le cas d’un essai uniaxial de cisaillement, la fig. 4.13 illustre cette

homothétie.

FIGURE 4.13 — Ilustration de I’homothétie introduite par le parametre de Masing sur un
cycle d’hystérésis pur. Dans cet exemple, w’ = w = 2 apres le premier point d’inversion.

L’homothétie est nécessaire afin que, pour un essai uniaxial, le régime établi du cycle
d’hystérésis soit symétrique par rapport a l'origine. Elle est donc, de facteur 2 dans
ce cas, car le déviateur des contraintes ne change pas de direction donc a@ = 0 et

w = w.

e « est, dans le plan déviateur, ’angle entre la direction du déviateur du tenseur des

contraintes Sy avant le dernier instant de référence enregistré et la direction du

déviateur apres cet instant de référence.

e n, est le parametre de Prager controlant le passage, plus ou moins marqué, entre la
pente a 'origine de la courbe de charge et son seuil de saturation. Dans le cas d'un
essai de cisaillement pur, la fig. 4.14 montre 1’évolution théorique de la contrainte
uniquement due a la contribution hystérétique et représente I'influence du parametre
de Prager. La pente a l’origine est donnée par le module de cisaillement G5, le seuil

de saturation a partir du parametre (), .

e ¢ représente la dissipation d’origine thermique a laquelle s’ajoute la dissipation

d’origine entropique. La dissipation ¢ est non-réversible et a pour équation :

2 .
6= ALS, & — Gaa) =

4.81
Yeh (4.81)
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Gh,

-
L

~

FIGURE 4.14 — Représentation des grandeurs de la contribution hystérétique pour un
essai de cisaillement pur, ou seule la contrainte théorique due a I'hystérésis non-visqueuse
est représentée. L'influence du parametre de Prager est montrée avec 1,1 > nps.

Les trois parametres matériau