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Résume :

Ce travail est dédié aux stratégies d'identificatides parametres de modéles de comportement aggliqu
aux polyméres. Une méthode numérique d'identificatibasée sur une procédure d’optimisation
évolutionnaire, est présentée. L’application estefasur un polyéthyléne, contenant différents talex
cristallinités, sollicité en grandes déformationsdifférentes vitesses de déformation vraie. Dane un
premiére approche, les paramétres d'un modele pisstique-viscohyperélastique, permettant de
reproduire la réponse mécanique du polymére seisiadlin, sont identifiés en supposant le matériau
homogene. En considérant ensuite le polymére sest@lin comme un milieu hétérogene, les résultis
l'identification des paramétres d’'un modele visagtique-viscohyperélastique, basé sur une représent

a deux phases de la microstructure, sont présaitanalysés en terme de variations.

Abstract:

This work is dedicated to identification strategasconstitutive model parameters applied to polgné
numerical method of identification, based on anl@imnary optimization procedure, is presented. The
application is performed on a polyethylene, eximbitvarious rates of crystallinity, stretched undarge
deformation at different true strain rates. In asfi approach, the parameters of a viscoplastic-
viscohyperelastic model, able to describe the meichh response of the semi-crystalline polymer, are
identifed assuming the material as a homogeneoutume Next, considering the semi-crystalline polyme
as a heterogeneous medium, the identification tegfla viscoplastic-viscohyperelastic model, based
two-phase representation of the microstructure,detailed and discussed in terms of variations.

Mots clés :polyméres, cristallinité, viscoélasticité-plastici, identification, algorithme génétique

1 Introduction

La réponse mécanique en grandes déformations ddgméres est de type viscoplastique-
viscohyperélastique. Outre le développement de hsdmathématiques permettant de reproduire ce
comportement, I'identification des paramétres matér, n'impliquant aucune ambiguité dans les réssilt
reste une question ouverte. L'identification estimable a un probléeme d'optimisation, fortememnn
convexe et formulé en variables mixtes, qui requenc le développement d’outils numériques spfuis
permettant de rationaliser et d’automatiser laeede [1].

Un outil d’identification a ici été développé sunaubase d’optimisation évolutionnaire. Deux modéles
rhéologiques ont été considérés : le premier estype "milieu homogene" [2]. || a été confronté aux
résultats issus de sa version modifiée de type i“sggtallin [3], différenciant I'influence des pises
amorphe et cristalline dans les interactions intdégulaires. L'analyse a été portée sur une baskodeées
expérimentales obtenue pour trois nuances de fhglgéte sur une large variété de fraction cristallin
permettant ainsi d'évaluer la pertinence de la ddéamsition amorphe-cristalline en termes d'écarts pa
rapport aux données expérimentales et d’'unicitésdrgions d’optimisation.
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2 Modeles rhéologiques

Deux approches ont été retenues pour modélisanigartement mécanique en grandes déformations des
polymeres semi-cristallins : il s’agit du modelevel@ppé par Boyce-Socrate-Liana (modéle BSL) [2aet
version modifiée (modéle MBSL) proposée par Ayoubak [3]. Les représentations rhéologiques
correspondantes sont données en Fig. 1. Dans lescdes, la résistance a la déformation est la sonane
deux branches. L'une due aux interactions interow#gres (branche A) et l'autre due a I'alignemdnt
réseau moléculaire (branche B). La contrainte ¢otid Cauchy est donc la somme des contraintes des
branches A et B (soif = To+Tg), le gradient de déformation de chaque résistétaat égal au gradient
total F (soitFa = Fg = F). Les parties élastique et inélastique du gradiendéformation sont décomposées
de maniere multiplicative [4]. Comme illustré ergFil, la branche A du modele MBSL distingue les
résistances intermoléculaires amorphe et cristallan supposant les gradients de déformation damns |
phases amorphe et cristallirg,etF., €égaux.
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FIG. 1 — Représentation rhéologique des modéleshgportement.

2.1 Modele BSL

Comme illustré en Fig. 1, la résistance A est d¢uest d’'une raideur élastique linéaire en sériec aue
amortisseur viscoplastique. La contrainte de Cauchgst donnée par :

Ta=J3C5In(V2) (1)
ou J, est le Jacobienn (V,f) est la déformation de Hencky €f, est le tenseur de rigidité élastique. La
vitesse de déformation viscoplastigue s’exprime sous la forme :

Vi = Vonexp ~AG(1-7,/)/(16) ] 2
avec y,, un facteur pré-exponentiehG I'énergie d'activation,S la résistance au cisaillemerit, la
constante de Boltzmann ep la température. Le terme, désigne la contrainte équivalente :
Tp= (T'A.T'A/Z)l/z ou T, est la contrainte déviatorique.

La résistance B comporte un ressort non-linéairdategevin en série avec un amortisseur visqueux. La
contrainte de Cauchy s’exprime sous la forme stié/g] :

JN 1 \ree -
Ty = élﬁ_Rg-l e I:Be_/]e2|i| (3)
\/NI’

ou J; est le JacobienC, est le module caoutchoutiquey;, est le nombre de liens rigides entre

A - , o ~ —o/ATY2 i
enchevétrements;™ est la fonction de Langevin inversa, :[trace(Be/ :ﬂ est I'étirement moyen des

chaines du réseau Bf est le tenseur de Cauchy-Green élastique. Lasitécde la branche B est régie par
I'équation suivante :

7 =c|y(48 -1) Jrs (4)

ou C est un paramétre de viscositérgt= (Té}.T'B/Z)]/2 est la contrainte équivalentg; étant la contrainte

déviatorique.
2
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2.2 Modéle MBSL

Ce modele, basé sur I'approche précédente, possadranche B identique a celle du modéle BSL. La
branche A est elle décomposée en partie amorphgsédlline agissant en parallele (Fig. 1). Chacese
constituée d'une raideur élastique linéaire enesaviec un amortisseur visqueux. Comme détaillé efn R
[3], la contrainte de Cauchy, s’exprime en fonction de la contrainte de Cauckyapartie amorphe et

cristalline, TS et Tx, comme suit :

Ta=(Xe) To(1-xe) T (5)
ou yx, est la fraction volumique de la phase cristallhe3 est un paramétre traduisant I'interaction entre
les deux phases. Les vitesses de déformationplastaue des parties cristalling-° et amorphey;-2
sont elles données par :

=% exp| -8G, (1-75/.) ()] ¥E-*=72 exd-na(xrd/ §)/( 9] ©6)
ou les indicesc et a désignent les paramétres matériaux associés aagephcristalline et amorphe,

respectivement. Contrairement au modele initialyddb et al. [3],S. et S, sont supposés ici constant afin
de minimiser le nombre de paramétres.

3 Stratégie d’identification

Pour un matériau donné, la base de données expdaiie® dont nous disposons est constituéé,dmurbes
d’'essais expérimentaux, obtenues pour différeniéssses de déformation. Chacune de ces courbes

comporteNs (pour laL®™ vitesse, soit donl< L < N, ) points expérimentaux notT5® (1<K <N, ).

L'identification consiste a déterminer les param&t’un modéle rhéologique afin de reproduire "#eunt
ces données expérimentales. Elle peut ainsi éoecée comme un probléme d’optimisation : rechedthe

jeu de variablesX = {E; 4G; S, C; Ng; C} minimisant I'écart entre les valeurs numérigi T, \™ = TN“m(x)

issues de ce modéle et les valeurs experlmerTf,fp;correspondantes. La fonction objectif, & minimiser
considérée est alors la suivante :

f(x)=

Z "T Num -I-Exp (7)

les termesl/ N, etl/ N, normalisant le calcul des écarts par rapport aumbres de points et de vitesses
[1]. Compte tenu de la non-convexité de ce typprobléeme discret d’optimisation [1], fonction d’jgu de
variables mixtes (entiéres et réelle§) un outil d’'identification sur base d'Algorithmeé@étique (AG)
schématisé en Fig. 2 a été développé.

NV L=1 NPL

Pour M générations

.l Pour N individus X I £ AG; S;Cr; Nr; € > Modéle
TLNI‘ém rhéologique
Q Calcul de =
< fx) <« = Base de données
TL,K expérimentales

_.l Selection par tournois + élitisme |

_’| Croisement barycentrique (probabilité : 0.75%) |
_.l Mutation uniforme (probabilité : 0.5%) | ::> XopTi

FIG. 2 — Principe de I'outil numérique d’identiftaan.

Rappelons que les AG sont des processus stochestyolutionnaires d’optimisation globale, inspipas
les mécanismes de sélection et d'adaptation natJigl: a chaque génération, 'AG manipule une
population de solutions potentiell¥s chacune caractérisée par une mesure de sa panfoeni’adaptation)

3
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ici égale &1/ f(X) . L'étape de sélection confére aux individus lésux adaptés une probabilité accrue de

devenir "parents". L'opérateur de croisement peremstuite le brassage de leurs "patrimoines gérastiqu
Enfin, des mutations génétiques peuvent apparafire de diversifier le processus d’exploration. Ce
processus d'évolution simulée est répété lors demgéions successives. L'espace de recherche rest ai
exploré quelque soit la nature des variables diiptition, sans calcul de gradient et de facon ¢gopar
une population de solutions. L’AG ici codé est gpet canonique, manipulant directement les jeux de
variables réelles et entiérés La population initiale est générée aléatoirement opérateurs génétiques
retenus sont la sélection élitiste par tournoissriésement barycentrique et la mutation uniforteés que
détaillés en Ref. [5]. Comme illustré en Fig. A& renvoie au terme du processus le meilleur imidivi
Xopy Fencontré au cours du processus d’évolution sim@igmpte tenu de l'aspect stochastique des

stratégies évolutionnaires, chaque probléme d'iflestion étudié a fait I'objet de 10 évaluations
successives afin de vérifier la reproductibilité désultats issus de cet outil numérique.

4 Application au polyéthylene

4.1 Matériaux et protocole expérimental

Les trois nuances de polyéthyléne (PE) considgréas cette étude couvrent une large gamme de dracti
volumique de phase cristalline : 15,1%, 30% et%@pbur le ULDPE (ultra low density PE), le LDPEWio
density PE) et le HDPE (high density PE), respeatient. L'augmentation en cristallinité conduit au
passage du comportement caractéristigue des ékasisnd celui plus typique des thermoplastiques. Le
comportement en grandes transformations a été téassc en traction uniaxiale a l'aide d’une machine
électromécanique équipée d’un dispositif vidéo ptamt I'acquisition des déformations et le coraréé la
vitesse de déformation axiale vraie. Pour chaguenecel de PE, les essais ont été réalisés N, =3
vitesses de déformation : 4010° et 10° s*. Chacune des courbes expérimentales corresposdzoTteorte
Np, =2000 points.

4.2 Résultats d’identification et discussion

Tout en considérant les données de la littéra®i@],[ les intervalles de recherche des paramategériaux
ont volontairement été choisis "larges”, de fagc@racéder a une identification en quasi-aveugldoeic a
évaluer les performances de l'outii nhumérique ditifecation. Ces intervalles sont précisés, pows le
différents parametres des modéles BSL et MBSL|gaab. 1.

Parametres BSL E (MPa) 4G (J) S (MPa) Cr (MPa) C (MPa.s)* Ng
Limite inférieure 300( 2.07 1" 10C 15 10° 75(C
Limite supérieur 5 8.97 1(* 2 0.1 107" 20(
Paramétres MBSL | 4G, (J) 4G, (J) S.(MPa) | S,(MPa) | Cz(MPa) | C (MPa.s)" Ngr
Limite inférieure | 2.761 10° | 2.761 10° 90 90 15 16 600
Limite supérieure | 1.035 10 | 6.903 1G* 2 0.01 0.1 1%° 5

TAB. 1 — Intervalles de recherche des parametresmirléles BSL et MBSL.

Considérant les recommandations de la littératuseiite a des tests préliminaires, la recherché\@aa été
effectuée suM = 25000 générations comportadt= 450 individus. Premiérement, l'identificationsde
paramétres matériaux du modéle BSL a été réalisée ghacune des trois nuances de PE. Les résultats
correspondants sont donnés dans le Tab. 2. Soakgqeoe, pour 10 lancements successifs d'AG, lesuvsl
obtenues n’ont affiché que d’infimes variationstdax de reproductibilité des résultats étant gqneast égal

a 100%. De par la grande variété de fraction dliistades nuances étudiées, I'identification desades du
modele MBSL a, elle, été réalisée uniqguement poaulnce HDPE. Considérant les indications de €3], |
modules d'Young cristallire, et amorphee, ont été fixés a 4.5 et 4500 MPa, respectivementmegieure
solution obtenue, pour 10 lancements d’AG, estiligggpar le Tab. 3. Contrairement aux résultagsssdu
modeéle BSL, les calculs d’optimisation réaliséscaemodéle MBSL ont abouti a des solutions quinbie
gu'ayant des adaptations quasi-identiques, indtuipanfois des variations importantes des valeurs de
parameétres matériaux. Le Tab. 4 présente ainsi gelutions (notées 1 et 2) de mémes valéunsis dont

les variations relatives de certains paramétregeeaat trés élevées. Cependant, les courbes isleuess
différentes solutions d’optimisation conduisentes aourbes contrainte-déformation pour le HDPE &out

4
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fait similaires, superposables.

Paramétres BSL E (MPa) 4G (J) S (MPa) Cr (MPa) C (MPa.s)* Ng
HDPE (72.4%) 796 1.24 16° 52.6 4.136 7.867 18 200
LDPE (30%) 65.3 9.43 18" 25.2 5.638 3.017 10 514
ULDPE (15.1%) 6.40 1.16 18° 3.43 1.353 1.770 10 319
TAB. 2 — Résultats d’'identification des paramétregériaux du modele BSL.
Parameétres MBSL | 4G, (J) 4G, (J) S (MPa) | S,(MPa) | Cg(MPa) | C(MPa.s)* Ng
HDPE (72.4%) 5.96 10 | 3.810% 1.008 21.07 1.783 1.19 1o 20
TAB. 3 — Résultats d’'identification des paramétregériaux du modele MBSL.

Parametres MBSL | AG. (J) 4G, (J) S. (MPa) | S,(MPa) | Cg(MPa) | C(MPa.s)* Ng
Solution 1 6.94 10° | 3.810'° 1.005 22.02 1.802 9.28810 21
Solution 2 413 10° | 3.77 10" 1.003 18.41 1.780 1.187°10 20

[% [ de variation 40.5 0.8 0.2 16.4 1.2 27.7 4.8

TAB. 4 — Exemple de variations des parametresmaatédu modele MBSL.

La Fig. 3 présente les comparaisons des courbesasun-déformation expérimentales et déduites des
modeles. Les courbes BSL sont issues des résdétdglés en Tab. 2. On constate une bonne adéquati
des allures correspondantes avec les données mepnésies, en notant néanmoins quelques écartdknsi
sur la plus faible vitesse (16%). Les courbes MBSL pour le HDPE, déduites de titifcation présentée en
Tab. 3, s’averent tres proches des courbes d’essais

Les courbes MBSL concernant le LDPE sont, ellesiaissues des résultats d’'identification sur leRD
(Tab. 3). On constate ainsi la forte influence dffets du taux de cristallinité : les écarts awex points

expérimentaux sont alors trés marqués. Afin d'iraéges effets pour les courbes de la nuance ULIHRE,
courbes MBSL correspondantes ont été obtenues pdifioation des variabledN; et Cy liées au taux de

cristallinité. Suivant le modéle proposée par Ayetital. [6], les évolutions de ces paramétres paudee
décrites par :

2 2
CR = ZizociXCV NR: Zi:o Ni/ch (8)

ou G etN; sont les constantes matériau précisées en RefOf6tonstate en Fig. 3 que les courbes MBSL
s’averent désormais tres proches de I'expérimentaiontrant ainsi la nécessité de définir précisgme
(pour la nuance considérée) les parametres "dmstaldu modele MBSL. Enfin, soulignons que, tout
comme pour la nuance HDPE, les différents jeuxatameétres MBSL optimisés (cf. Tab. 3 et 4) conditise
a des allures contrainte-déformation toutes idertgtant pour le LDPE que pour le ULDPE.

5 Conclusions

Ce travail d'identification de parametres rhéolagis, pour des polyéthylénes de cristallinité tiarsées (de

15 & 72.4%), permet de constater que :

- les résultats BSL, identifiés a partir de troisances matériau, conduisent a une bonne approrimaés
données d’'essais. Par ailleurs, la reproductibdigéces résultats s'est avérée parfaite, validarsi éa
robustesse de I'outil numérique d’optimisation.

- le modéle MBSL nécessite d’ajuster précisémenpblrametres intégrant les effets de taux de linigt :

les résultats obtenus pour le HDPE produisent dedy écarts avec I'expérimental lorsqu’on les gpplia
une nuance moins "cristalline" (LPDE).

- l'identification des variables MBSL pour une ssuiuance de polyéthylene a conduit & des solutions
d’optimisation différentes mais produisant pourtist mémes courbes contrainte-déformation. L'u@idi¢

la solution pour ce modéle a grand nombre de pareaméne peut étre ainsi obtenue. La procédure
d’identification développée pour cette étude seppliquée prochainement a l'analyse de données
expérimentales d’essais de traction cycliquesaadg nombres de cycles.
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FIG. 3 — Courbes contrainte-déformation issues des doraMdEsimentales et des modéles BSL et MBSL
pour des vitesses de 0.01, 0.001 et 0.0001(s) HDPE, (b) LDPE, (c) ULDPE.
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