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Avant-propos

La rhéologie se trouve soit au premier plan, soit en arriére plan de beaucoup
d’actions.de recherche au Cemagref. En effet, dans des domaines aussi variés
que le génie des procédés en agro-alimentaire, les géomatériaux ou bien
encore les fluides naturels, une meilleure maitrise des phénoménes passe par
une connaissance suffisante du comportement rhéologique des matériaux
impliqués. Pour notre établissement, le nombre de théses soutenues ces
derniéres années avec pour sujet une étude rhéologique témoigne de la vigueur
et de l'intérét de ces recherches dans différents programmes. S'il est vrai que
le Cemagref a été et reste surtout un utilisateur en matiére de rhéologie, il faut
aussi signaler qu'il a ponctuellement contribué a améliorer la connaissance sur
les lois de comportement, les écoulements, et les processus.

Le séminaire qui s’est tenu le 19 et 20 mai 1998 a TENGREF a été I'occasion de
dresser un premier bilan sur les investigations en rhéologie menées au
Cemagref. Une originalité du séminaire a été de méler les exposés des équipes
de recherche du Cemagref et des conférences présentées par quatre
spécialistes frangais de la rhéologie. Trois thémes ont été distingués.

* le génie des procédés en agroalimentaire concerne les processus de
fabrication et de mise en forme des matériaux de 'agroalimentaire. Le
professeur Lionel Choplin de TENSICN a Nancy a présenté un exposé sur
ses travaux, ou il essaye de faire le lien entre les caractéristiques
mécaniques mesurées sur des réacteurs et les propriétés rhéologiques
des matériaux mobilisés ;

« les géomatériaux regroupent des matériaux grossiers divers allant du
sol au béton en passant par les roches. Le professeur Félix Darve de
I'INPG a Grenoble a présenté un exposé de synthése sur la rhéologie des
géomatériaux, ou il a proposé une classification des différentes lois de
comportement utilisées ;

* les fluides naturels sont les fluides impliqués dans des écoulements
naturels tels que les laves torrentielles, les laves volcaniques, les
avalanches, etc. On peut également incorporer les boues d'épandage qui
ne sont pas mobilisés dans des écoulements naturels mais résultent de la
transformation des résidus de station d’épuration. Philippe Coussot du
LMSGC a Champs-sur-Mame a dressé un panorama des différents types
d’écoulement naturel et des lois de comportement qui leur sont associées.



Jean-Frangois Agassant de 'Ecole des Mines de Paris a présenté un exposé
général sur la rhéologie. Si 'accent au niveau des exemples a été mis sur la
rhéologie des polyméres fondus, les grands principes fondateurs de la
rhéologie ont été rappelés (avec beaucoup d’humour et de clarté).

Participants et universitaires invités ont note la variété des problémes traités au
sein de I'établissement (des sols de remblai aux avalanches !), la complexité
des matériaux impliqgués et le couplage a lingénierie. Le succés de cette
premiére rencontre tient beaucoup a la participation active de plusieurs
personnes. Tout d’abord, nous avons regu le plein soutien de la direction des
programmes. Le comité de pilotage composé de Graciela Alvarez, de Christian
Duquennoi, et de moi-méme a fait un gros travail de relecture des articles
presentés. Il faut également signaler la diligence et le soutien logistique apporté
par Evelyne Langlois qui s’est occupée de la préparation du séminaire. Je sais
gré également a Frangois Lacroix et Maurice Meunier de laide qu'ils ont
apportée dans le relevé des débats ou la relecture des articles. Enfin, il faut
adresser nos plus vifs remerciements aux quatre conférenciers extérieurs qui
sont venus présenter un état de I'art dans leur domaine et nous ont fait part de
leurs commentaires a la suite des exposés des équipes du Cemagref.

Christophe ANCEY
Coordonnateur scientifique
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Rhéologie des fluides polyméres

Rhéologie des fluides polymeéres

Rheology of polymer melts

Jean-Frangois AGASSANT

Ecole des Mines de Paris

CEMEF, UMR CNRS 7635

Sophia Antipolis

06560 Valbonne

email : Jean-Francois.Agassant@cemef.cma.fr
(notes prises par Christophe ANCEY)

Résumé : Cet article présente les bases du raisonnement suivi en rhéologie pour aboutir
& une formulation tensorielle de la loi de comportement a partir d’expériences réalisées
en dimension 1. Les exemples sont empruntés a la rhéologie des polymeéres fondus.
Dans un premier temps, on met en évidence les insuffisances du modéle newtonien pour
décrire les écoulements de polyméres, puis dans un second temps, on passe en revue
les propriétés pseudoplastiques et viscoélastiques de ces écoulements. Enfin, dans un
troisitme temps, on examinera quelques techniques expérimentales utilisées en
rhéométrie.

L'objectif de cet exposé est de présenter un survol rapide de la rhéologie
avec en toile de fond les applications que 'on peut en tirer pour étudier le
comportement des polymeéres fondus. Les polyméres sont des matériaux
composés de macromolécules dont les applications sont trés nombreuses
dans l'industrie, par exemple en plasturgie. La compréhension physique du
comportement des polyméres a 'échelle moléculaire n'est pas aisée car on
doit tenir compte d'interactions élémentaires plus ou moins complexes
enchevétrement des macromolécules, distribution des branchements et des
masses moléculaires. A I'échelle macroscopique, leur étude s’avére un peu
plus facile, notamment sur un plan expérimental. Par exemple, en
comparaison avec les matériaux naturels dont il est question au cours de ce
séminaire, le rhéologue s’intéressant aux polymeéres a la chance de pouvoir
s’appuyer sur des mesures précises et bien reproductibles. Au cours de cet
expose, nous allons présenter les ingrédients nécessaires a la description
macroscopigue du comportement des écoulements de polymeres.

Dans un premier temps, I'accent sera mis sur I'approche tensorielle en
rhéologie. Souvent vécue par les étudiants et certains chercheurs comme
une lourdeur, la repreésentation du comportement sous forme tensorielle est
extrémement intéressante et féconde. A titre d’exemple, on reviendra sur la
classique loi de comportement newtonienne et on expliqguera comment on
fait pour passer du comportement observé (en dimension 1) a la formulation
(tensorielle) de la loi de comportement. Dans un second temps, on
appliquera la méthodologie proposée au cas des polyméres. On
s'intéressera a décrire le comportement pseudoplastique, puis
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viscoplastique des polymeéres fondus. En derier lieu, quelques indications
sur les méthodes de mesure seront présentées.

1 Les paradoxes du comportement newtonien

C’est au grand Newton que I'on doit la premiére loi sur le comportement des
fluides en 1687 établie expérimentalement a partir d’essais sur de la mélasse
(cf. Fig. 1). Traduit dans la terminologie scientifique actuelle, cette loi énonce
que la viscosité, c’'est-a-dire le rapport de Ia contrainte de cisaillement d'un
fluide (appelé aujourd’hui newtonien) sur le taux de cisaillement, est
constante.

ey
I ex
ez
® contrainte de cisaillement: 1 =—§'
* taux de cisaillement: ¥ =-I—J
h

Fig. 1 : Expérience de cisaillement simple : écoulement de Couette blan.

Quelques siécles plus tard, en 1909, un autre anglais, Trouton, réalise des
expériences d'élongation sur des bitumes (cf. Fig. 2). Il aboutit 2 un résultat
similaire a celui de Newton, & savoir que la viscosité élongationnelle, définie
comme le rapport de la contrainte de traction sur le taux d'élongation, est
constante. Toutefois, cette viscosité élongationnelle est trouvée étre environ
trois fois supérieure a la viscosité en cisaillement simple.

Tel quel, le résultat de Trouton est troublant voire embarrassant. Il incite a
penser que la viscosité d'un fluide n'existe pas réellement et qu'il existe
autant de valeurs de viscosité que de types d'expérience. A I'extréme, i
peut remettre en cause lintérét de la démarche mise en ceuvre si aucune
unité de comportement ne peut étre trouvée expérimentalement. En fait le
résultat de Trouton ne constitue pas un paradoxe si on prend soin de
formuler la loi de comportement sous forme tensorielle. C'est ce que nous
allons montrer.

Pour cela, il faut se placer dans le cadre de la mécanique des milieux
continus. Deux descripteurs sont utilisés pour représenter le comportement
du fluide a I'échelle locale. D'une part, on introduit le tenseur des taux de
déformations & défini comme la partie symétrique du gradient du champ de
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vitesse ; ce tenseur traduit donc la vitesse avec laquelle se déforme
localement le fluide :

.1 1| ou; au
(1) ¢==(gradu+tgradu)==| L +—L le; ®e;
2( . ) 2{ ox; 0x; '
‘ . 1dl
e taux d'élongation : Gt ="""
S aux eonga on: o ldt

* contrainte de traction: g =-E-

ex

ey

ez

dl

Figure 2 : Expérience d’élongation.

D’autre part, on définit la notion de contrainte s'exergant sur une surface
infinitésimale comme étant la limite des forces affectant la facette quand on
fait tendre la surface S vers zéro. La contrainte en un point est donc une
fonction de la normale n a la facette considérée :
(2) tM,n)= lim 5F

35—0 8S
En examinant I'équilibre locale des forces s'exergant sur un tétraédre
élémentaire, on montre que les variations de la contrainte en un point en
fonction de la normale ne sont pas quelconques mais linéaires par
lintermédiaire d’un objet que I'on appelle le tenseur des contraintes ¢ :
3) t(M,n)=0n
Par ailleurs, I'hypothése d’équilibre des couples permet de montrer que le
tenseur des contraintes est symétrique o='c. Pour diverses raisons sur
lesquelles nous ne reviendrons pas ici, il est souvent nécessaire de
décomposer le tenseur des contraintes sous la forme suivante :
(4) c=—pl+s
ou p est la pression (partie sphérique) et s le tenseur des extra-contraintes
(partie déviatorique, avec tr s=0). Pour un fluide incompressible, la pression
est indéterminée et ne peut étre calculée qu'aprés résolution des équations
du mouvement. Pour un fluide compressible, la pression est définie
thermodynamiquement par l'intermédiaire de I'énergie libre.
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Outre ces deux descripteurs, nous avons besoin déquations de
conservation qui permettent de traduire le bilan de masse, de quantité de
mouvement (et d’énergie) au cours d'un écoulement. Ces équations au
nombre de 5 constituent les équations du mouvement. Notons que le nombre
d’'inconnues est de 10 : u, p, s, p et quil est supérieur au nombre
d’équations disponibles. Nous avons donc besoin dune relation
supplémentaire pour fermer le probléme : c’est la loi de comportement, qui
est généralement formulée comme une relation entre les extra-contraintes et
le tenseur des taux de déformation. Par exemple, dans le cas des fluides
newtoniens, on écrit que cette relation est linéaire (loi de Navier, 1823) :

(5) s=21n¢

ol 1 est une grandeur scalaire intrinséque au fluide (et fonction uniquement
de la température) que I'on appelle viscosité.

Revenons maintenant & notre exemple précédent. Considérons le cas du
cisaillement simple entre deux plaques maintenues paralléles : la plaque
supérieure est déplacée a une vitesse U constante (cf. Fig. 1). Le profil de
vitesse est linéaire et s’écrit :

(6) u =U%ex ="Tyex

Nous en déduisons directement que le tenseur des taux de déformation
s’écrit :

r v
0

(7) = 0

oN= ©
O O N

Le tenseur des contraintes a pour composantes :

-p T O
(8) c={t —p O
0 0 -p

avec 7=F/S. D’apreés la loi de comportement newtonienne Eq. (5), on trouve
que 'on a également :

(9) T="Y

On trouve que la viscosité de la ioi de comportement est égale & la viscosité
en cisaillement simple de l'expérience de Newton. Dans le cas dune
élongation pour un fluide newtonien incompressible, le tenseur des taux de
déformation a pour composantes :
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o 0 0
. o
(10) e€=|0 Y 0'
o o -2
4 L 2 ]
Le tenseur des contraintes a pour composantes :
c 00
(11 c=(0 0 0
[0 00
avec o=F/S. Dans le méme temps par application de (5), on doit avoir :
[—p+2nd 0 0
(12) c= 0 -p-noé 0
|0 0 -p-ma
En comparant (11) et (12), on tire que I'on doit avoir :
(13) p=-no et 6=3na

On trouve donc que la viscosité élongationnelle est égale a trois fois la
viscosité du fluide. Ainsi on montre que le résultat obtenu par Trouton n’est
pas du tout incompatible avec celui obtenu deux siécles plus tét par Newton.
Cet exemple illustre bien limportance de la formulation de la loi de
comportement sous une forme tensorielle.

L'objectif de la rhéologie n'a pas été seulement de formuler la loi de
comportement newtonienne sous une forme tensorielle adéquate. Le gros
du travail est d'arriver a proposer des lois de comportement pertinentes pour
décrire plusieurs classes de matériau. En effet, il s’est avéré qu'une loi
linéaire comme la loi newtonienne n’est pas représentative du comportement
de tous les fluides. A titre d'exemple, examinons la différence de pression
qu’il faudrait exercer entre les deux extrémités d’une filiére pour extruder
des polymeres. Imaginons une filiére de section rectangulaire, de longueur
10 cm, de hauteur 1 mm et de largeur 1 m. Si I'on souhaite extruder des
polyméres fondus extrémement visqueux (n=104 Pa.s, p=100 kg/m3) a un
débit de Q=100 kg/h, il faudrait exercer une différence de pression :
(14) ap=220 _ 533 Mmpa

pWh
A l'évidence, ce résultat est sans commune mesure avec ce qui est
industriellement mis en ceuvre dans une filiére d’extrusion. La conclusion est
que le comportement des polyméres fondus ne suit pas le modéle
newtonien. Dans la section suivante, nous allons examiner les
caractéristiques rhéologiques des polyméres fondus.
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2. Le comportement pseudoplastique des polyméres.

Des expériences de rhéométrie en cisaillement simple montrent que les
polyméres sont des fluides rhéofluidifiants. Autrement dit, en comparaison
avec des fluides newtoniens, Ia contrainte de cisaillement augmente moins
vite lorsque le taux de cisaillement croit comme lillustre la figure 3.

~

2 \ .
fluide newtonien/ s

7
Ve
7 o s
P polymere fondu
7
y/
y
y

-y
Figure 3 : Rhéogrammes typiques d'un polymére fondu et dun fluide
newtonien.

Si I'on introduit une viscosité équivalente n(y)=1/v. alors on trouve qu’aux
faibles taux de cisaillement (y<y 0) la viscosité est constante et en
conséquence le comportement s’apparente & celui d’un fluide newtonien. On
parle alors de plateau newtonien. Aux plus forts taux de cisaillement, la

viscosité diminue et on s’écarte donc de plus en plus du comportement
newtonien (cf. Fig. 4). On parlera de comportement pseudoplastique.

Inm

plateau newtonien

?
Iny

Fig. 4. Courbe de viscosité typique d’un polymére fondu en diagramme
logarithmique. Mise en évidence du comportement pseudoplastique (ou
rhéofluidifiant) aux forts taux de cisaillement.
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Il faut descendre a I'échelie des molécules pour comprendre 'origine de ce
comportement. A cette échelle, les polymeéres se présentent comme un
amas de pelotes de macromolécules lovées sur elles-mémes. Ces pelotes
statistiques sont reliées les unes aux autres par un réseau de points
d'enchevétrement des polymeéres (cf. Fig. 5). La viscosité équivalente du
fluide dépend de la densité d’enchevétrement, car on sent bien que plus il y
aura de points d’enchevétrement, plus il faudra exercer de force pour
dérouler les pelotes, et en conséquence plus le fluide exercera une
résistance au mouvement. La viscosité équivalente doit également dépendre
du temps caractéristique de 'écoulement, qui grosso modo correspond au
temps durant lequel deux pelotes seront en contact au cours du cisaillement.
Si ce temps est trés faible devant le temps de formation ou de destruction
d’un enchevétrement (c’'est-a-dire que I'on se situe dans le domaine des
forts taux de cisaillement), alors la densité d'enchevétrement diminue
d’autant plus que 'on cisaille vite le fluide ; la viscosité équivalente doit donc
diminuer. Au contraire, a faibles taux de cisaillement, le temps de contact
entre pelotes est suffisamment long pour que des macromolécules se
nouent et se dénouent. En considérant que le bilan des créations et de
destructions des nceuds est équilibré, on trouve que la densité
d’enchevétrement est a peu prés constante et donc la viscosité équivalente
est constante.

pelote statistique

enchevétrements
Figure 5 : Idéalisation des contacts entre polymeéres.

I existe plusieurs maniéres de rendre compte mathématiquement du
comportement pseudoplastique des polymeéres. La plus simple assurément,
mais aussi la moins précise, consiste a retenir quand méme le modéle
newtonien en supposant que la viscosité du fluide est une viscosité
moyenne estimée expérimentalement par le taux de cisaillement moyen
prévu pour I'écoulement (cf. Fig. 6).
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Figure 6 : Courbe de viscosité et définition de la viscosité moyenne.

Une autre méthode consiste a caler une loi puissance de la forme :

(1) n=Kjj™"

avec K la consistance et m (0<m<1) lindice de pseudoplasticité. Le
principal avantage est qu’l est toujours possible de faire des calculs

analytiques. L'inconvénient est que la viscosité ainsi calée tend vers linfini
aux faibles taux de cisaillement (cf. Fig. 7).

oo A

In ¥
Figure 7 : Approximation de la courbe de viscosité expénmentale par une loi
puissance.

Il faut recourir 2 une loi de calage a trois parameétres pour arriver a rendre
correctement compte du comportement pseudoplastique. La loi de Carreau,
qui s’écrit :

m-1

@  m=mp(1+2%?) 2

10



