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Samenvatting 

In het onderzoek naar constitutieve modellen v~~r visco-elastisch gedrag zijn in de loop der 
jaren verschillende modellen ontwikkeld. In het algemeen zullen de modellen niet aIle 
voorkomende maar bepaalde situaties goed beschrijven. In dit onderzoek is gekeken naar 
afschuiving. Het goed kunnen beschrijven van afschuiving is van belang voor het modelleren 
van kunststofvelWerkende process en, zoals spuitgieten, waarin afschuiving een overheersende 
rol speelt. De constitutieve modellen die met elkaar zijn vergeleken voor afschuiving zijn het 
Leonov-model en een afgeleide van het K-BKZ-model: het Wagner-model. Van het Wagner­
model is ook de Papanastasiou variant bekeken. Papanastasiou gebruikt een dempingsfunctie 
in sigmoldale vorm i.p.v. een dempingsfunctie in exponentiele vorm, zoals Wagner. De drie 
modellen zijn met elkaar vergeleken voor twee materialen: PS 678E en PC Makrolon CD 
2000. Voor de bepaling van de materiaalparameters zijn lineaire dynamische metingen en niet­
lineaire stationaire metingen uitgevoerd op de Rheometries RDS II. De modellen zijn 
vergeleken voor drie situaties: spanningsopbouw bij constante afschuifsnelheid, 
spanningsrelaxatie na stationaire afschuifstroming en spanningsrelaxatie na een stap in een 
eindige tijd L\t in de afschuiving. AIleen in de laatste situatie wijkt het Leonov-model duidelijk 
af van de andere twee modellen. In alle andere gevallen worden de verschillende resultaten 
voor een groot deel bepaald door de parameterkeuze van de dempingsfuncties in het Wagner­
en Papanastasiou-modeL De gevonden verschillen zijn in het eerste nonnaalspanningsverschil 
steedshet grootst. Deze is dushet meest g~:v()eligY~)9cafwijkingendie optreden.-Verder ziju- --

- -------- voofbeide materlalenbeiCende- relaties tussen visco-elastische grootheden~everifi~~L<:I. __________ _ . ___ + 

-- ---:------_ - Htermeekarr--me-etuata woroengeco-ntroleercr:Qoor numeflelce data enanders~m. cReSuWlten 
hielVan geven aan dat resultaten goed overeenkomen met wat in de literatuur over de relaties 
bekend is. Verder onderzoek kan worden gedaan naar een nieuwe dempingsfunctie volgens 
Winter & Soskey en ... debestaand{;lTI()c1~n~IlJcll,llllen ookgetesLworden -voormulti-step 

··----~----expeiimenten. Als iaatste -wordt verderonderzoek aanbevolen voor het bepalen van de 
materiaalparameters uit de meetdata uit verschillende niet-lineaire situaties. 
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Hoofdstuk 1 

INLEIDING 

In de kunststofverwerkende industrie wordt voor het onderzoek naar procesverbetering ook 
veel onderzoek verricht naar het materiaalgedrag in de verschillende processen. Door de 
process en te modelleren kunnen m.b.v. simulaties vooraf uitspraken gedaan worden over het 
proces en het gerede produkt. Een van de belangrijkste processen is het spuitgieten. 
Kenmerkend van dit proces is dat bij het vullen van de matrijs in het gesmolten materiaal zeer 
grote afschuifspanningen ontstaan (Flaman [9]). Het beschrijven van processen met 
overheersend afschuiving kan m.b.v. verschiIlende constitutieve modellen (Upadhyay [24], 
Laun [15]). 

Het doe I van dit onderzoek is om een goede beschrijving te vinden voor niet-lineair visco­
elastisch gedrag in afschuiving. Hiervoor zijn twee bekende constitutieve modellen met elkaar 
vergeleken voor eenvoudige afschuiving. Daarnaast is voor twee amorfe polymeren een 
materiaalkarakterisering uitgevoerd en zijn de gegevens hiervan in de modellen ingevoerd om 
simulaties te kunnen vergelijken met experimenten. 

Als eerste wordt het Leonov model beschouwd. Pit _ l'l}.9g~l _ gc!;:J.L _efYan __ uit _daL . -- - . 
.. ······- ··-----toesfanasveranderiiigen-- kUrineri-worden --ge-spihst -in--een elastisch en een plastische deel 
--.. _-. fBaaijellS-il-]J~- Hi-ennee- -woTdt-vervotge.'iseeIfC6nsmutieve- vergeliJIGng ·opgesteld- Yn 

differentiaalvorm. Als tweede wordt het Wagner model behandeld. Dit model is afgeleid uit 
het K-BKZ model dat veronderstelt dat de rek..,energie, ofwel de vrije energie, een functie is 
van~e opgelegde rekken(Larson [~4]): _ ~i~l"ll}! ~o!<it<ie _9Qn~tiJutieye . yergelijking- in 

···_·--·-irtfegraalvbini afgeIeid: -b6or gesehiedenis-afhankelijkheid te splitsen ineen tijds- en een 
rekafhankeIijk dee I ontstaat een faetoriseerbare integraaivergeIijking. Wagnerheeft · deze 

.. -.---.- vergelijking . venIer ontwikkeld en voor het rekafhankelijke deel een zogenaamde 
dempingsfunetie in exponentiele vorm verondersteld (Wagner [26]). Als laatste wordt het 
Papanastasiou model bekeken. Papanastasiou heeft voor de dempingsfunctie die in het Wagner 
model wordt gebruikt een sigmoldale funetie verondersteld (Papanastasiou [21]). De drie 
genoemde modellen worden aan de hand van twee amorfe kunststoffen met elkaar vergeleken 
voor drie niet-lineaire situaties in de smelt. Niet-lineair betekent dat er geen lineair verband 
meer bestaat tussen de rek en de spanning. De drie onderzochte situaties zijn 
spanningsrelaxatie na een stap in een eindige tijd ~t in de afschuiving, spanningsopbouw bij 
constante afschuifsnelheid en spanningsrelaxatie na stationaire afschuifstroming. De 
reologische materiaalgegevens die gebruikt worden in de modellen zijn verkregen uit lineair 
dynamisehe metingen en deels uit de niet-lineaire experimenten. Het Leonov model heeft voor 
de beschrijving van niet lineaire situaties aIleen gegevens nodig uit de lineaire metingen. Het 
Wagner en Papanstasiou model hebben voor het bepalen van de materiaalparameters in de 
dempingsfuncties nog gegevens nodig uit niet-lineaire metingen. AIle experimenten zijn 
uitgevoerd op een Rheometries Dynamic Spectrometer RDS II. 
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In de reologie zijn een aantal relaties bekend die verbanden aangeven tussen de diverse 
reologische grootheden uit lineaire en niet-lineaire experimenten. Voor de lineaire situatie zijn 
dit o.a. de Kramers-Kronig relaties (Booij [6]). Voor de niet-lineaire situatie zijn er de Cox­
Merz relaties (Leblans [17]), de Gleissle relaties (Leblans [17]), Laun's regel (Laun [16]) Al­
Hadithi relatie (Al-Hadithi [29]) en de Lodge-Meissner relatie (Larson [14]). Voor beide 
onderzochte materialen zijn de verschillende relaties onderzocht. De twee gebruikte materialen 
zijn polystyreen (PS 678E van Dow Chemical) en polycarbonaat (Makrolon CD 2000 van 
Dn"er) uay • 

-- ------- ------------------------------------ --------- ----------------------- ---------------- -------------J; 
•. _ .•..• 
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Hoofdstuk 2 

CONSTITUTIEVE VERGELIJKINGEN 

2.1 Inle!dlng 

In dit hoofdstuk wordt de theorie behandeld van de modellen die zijn gebruikt in het 
onderzoek. Vooraf wordt eerst de kinematica beschreven. Als eerste wordt de constitutieve 
vergelijking van het Leonov model afgeleid en voor de niet-lineaire gevallen uitgewerkt. 
Daarna wordt hetzelfde gedaan voor het Wagner model en voor de Papanastasiou variant van 
het Wagner model. Vervolgens wordt de bepaling van de dempingsfunctie-parameters 
behandeld. Ais laatste wordt het lineaire visco-elastische gedrag beschreven. 

2.2 Klnematica 

De kinematica beschrijft de bewegingen van een lichaam als functie van de tijd en positie. 
Voor het beschrijven van de veranderingen van een lichaam wordt uitgegaan van de toestand 
van dit lichaam op twee tijdstippen, t1 en t2• Bij het beschrijven van vaste stoffen wordt t1 als 
referentietoestand genomen. Dit is de Lagrange-beschrijving. Voor het beschrijven van 

~ _____ vlQ~j~tQffeI1WQr9J tij9s.tip _tzals. [eferenlietoestand_ genomen.D1Lis .deEuler~beschrijving.-Voor-- ----~ 
het beschrijven van visco-elastische materialen in de ~smelt wordt de Euler-beschrijving . ~ ~ 

--c-gebruikC(UirsonTf4 ],13ird- [4].---· ~ - ----:~~--~-- -- ---- - - - ~-- ~-~--~.~--~---~~----:-- - - .. -~--- ----- :-- ~i 

De deformatie van een materieel deeltje wordt beschreven met de deformatietensor Ft (zie I 
figuur 2.1) en gedefinieerd als _ _ __ ~~ _ ~ ___ J 

~ ~ - --~-~-~----=------- -~ dXo=--Fi-·dx-. - -- -- - -- ---~-- . ~- -- -- - ---- - -- - -(2.-1) -1 
--i 

i 

figuur 2.1: vorige toestand Xo en huidige toestand xt=x. 

Constitutieve principes moeten aan het objectiviteitsprincipe voldoen. F voldoet echter niet 
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aan het objectiviteitsprincipe. Om een tensor te vinden die objectief is, wordt de lengte van 
het materiele deeltje beschouwd. De linkse Gauchy rektensor B voldoet aan de vOOlwaarde 
voor opjectiviteit. 

IdX: 12 ... dX: ·dX: = dX·F C·F ·dx = dx·B-1·dx o 0 0 t t 
(2.2) 

Daar in dit onderzoek gekeken wordt naar afschuiving tussen materiele deeltjes, worden F en 
B voor eenvoudige afschuiving omgeschreven tot 

1+y2 Y 0 

F = B = Y 1 O. 
(2.3) 

o 0 1 

2.3 Het Leonov model 

2.3.1 De constitutieve vergelijking 

In deze paragraaf wordt de constitutieve vergelijking vol gens Leonov afgeleid. Voor de 
theoretische achtergronden van het Leonov model wordt verwezen naar (Leonov [18],[19]). 
De veronderstelling die Leonov maakt, is dat de deformatietensor F opgedeeld kan worden in 
een eerste deel dat elastische defonnatie, en een tweede deel dat plastische deformatie 
beschrijft, zie figuur 2.2. 

---------------------------- --- -------------- - ---

~ Fp 
-----~. , 

---~---- -8·--------------- - ---

C ----------- - -------- -- ---- v--~ .-

f0~ ~ Fe 

figuur 2.2: Kinematische spitsing van Fr 

Voor de deformatietensor F geldt 

F=F ·F. 
e p 

(2.4) 

Een tweede veronderstelling is dat het plastische deel van de defonnatie incompressibel is en 

dus J
p 

=det(F p) = 1 en J e =J. Naar Simo worden volumetrische effecten in Fe gescheiden 
van het deviatorische deel door te definieren 

- -
en J e =det(F J = 1. (2.5) 
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Vervolgens geldt dan voor de linkse Gauchy rektensoren (of Fingertensoren) 
- - - C 

B-F'FC, Be-Fe'Fec, Be-Fe'Fe' 

Voor de verschillende snelheidsgradienttensoren geldt 

L - F .F -1 
e e e' 

L - F . F . F-1 
pep , 

met 

L - D + W a a a a-e,p 

waarin D het symmetrische deel en Whet asymmetrische deel van Lis. 
Leonov veranderstelt verder dat 

W ... O. 
p 

Kombineren van vergelijkingen (2.5), (2.6), (2.7) en (2.9) geeft 

(2.6) 

(2.7) 

(2.8) 

(2.9) 

(2.10) 

De constitutievergelijking voor de Cauchy spanningstensor kan voor elastisch, rubberachtig, 
gedrag worden geschreven als (Larson [14], Bird [4]) 

a == -pi + 2( aw B _ aw B-1) (2.11) 
all al2 

~--~~---- .W-ig ~ een.elastischepotentiaaLdie-eenfunctieisvande ~eersteen tweedeinvariant,I1 enI2, van 
_____ B, en2i§_d~druk. _____________ _ ___ ~~ ____ ~ _________ ~_~~_~ ___ _ 

Analoog met de deformatietensor splitst Leonov ook de spanningstensor in eenelastischen 
een plastisch dee!. Uitwerken geeft vervolgens 

a - a e +0' - 0'/ +1tr(0' e)1 +0' d + 1tr(0' )1 
--------- .. ~~. . ... ~ . .---P---- . - ~ --3--- ~~~ .. ~~~ .. ~~--p- -- 3- ... - p- ------

(2.12) 

De vier tennen in de rechterhelft worden veIVolgens uitgewerkt. fulaloog aan (2.11) wordt 
h L -1- L' h d 1 1 (B" .-.. " ~ -~ ~ ~~ ~ - -voor et eastlSC e·· eel· geKozen aatJens~· t .1J)-

met 11 en 12 de eerste en tweede invariant van Bed en W = W(T,1 1,12), en 

tr(a e) - -3po 

Voor het plastische deel geldt (Baaijens [1]) 

~w 
a d _ 2'l1 eli sDd 

p . r 

(2.13) 

(2.14) 

(2.15) 

met fl de elastische modulus, ~ een materiaalafbankelijke constante, en Ws is het symmetrische 
deel van W. Het exponentieele deel in de vergelijking beschrijft de viscositeitsverhoging bij 
zeer grate deformaties, zoals bij grate rek. In het geval van afschuiving wordt het exponentiele 
dee I gelijk aan 1 gesteld (Flaman [9]). Verder geldt dat 
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(2.16) 

met flv de volumeviscositeit. Daar er geen volume-effecten worden meegenomen geldt dat 

tr( a ) = o. Verder wordt gekozen dat 
p 

(2.17) 

waarin Iv de relaxatietijd is. 

De constitutieve vergelijking van Leonov kan worden uitgebreid naar een multi-mode model 
met een aantal (M) viscositeiten fli en relaxatietijden Ai (Douven [7D. Het model kan dan als 
voIgt opgeschreven worden 

M 

d=L fl iB- d a _. 
e A el 

i-1 i 

1 - --d 
D .=-(B .-B. ) 

pI 4A. el el , 

(2.18) 

(2.19) 

(2.20) 

(2.21) 

Voor kleine rekken kan het model gelineariseerd worden (Baaijens [1 D. Door de dynamische 
__ yoorwaarden in te vullen kunnen voor het multi-mode model G' en G" afgeleid worden 

M TI. oo2A.2 
G'(ro) == E ~'t .•.... 2'2 

i-1 Ai 1 +00 Ai 

M fl. ooA. 
0"(00) == fl roo + L -' 2' 2 

i-1 A. 1 + 00 A. , , 

(2.23) 

Voordeel van het Leonov-model is dat aIle procesparameters uit lineaire metingen verkregen 
kunnen worden. Voor een beschrijving van de lineaire metingen zie paragraaf 2.5.1. De 
parameters flr , fli en Ai kunnen uit G' en G" verkregen worden. 

2.3.2 Beschrijving niet-lineair gedrag voor eenvoudige afschuiving 

Voor het beschrijven van het niet-lineaire gedrag moeten de verschillende componenten uit B e 

worden berekend voor de afschuifspanning en het eerste normaalspanningsverschil. Door de 
vergelijkingen (2.21) en (2.22) te combineren tot 
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...:. - - 1 - -B ._Ld·B .+B .·LdC __ (B .·B .-1), 
el el CI 2A. el el , 

en uit vergelijkingen (2.5) en (2.6) af te leiden 

det(Be)-1 

(2.24) 

(2.25) 

ontstaan de basisvergelijkingen voor het oplossen van vergelijking (2.19). Vergelijking (2.20) 
wordt verder uitgewerkt door het kombineren van 'Ylr en het reksnelheidsveld volgens Dd. Bij 

enkelvoudige afschuiving geldt dat L d .. L = Y t; e; en 

- -
BUi B12i 0 

- - -B .... B12i B22i 0 el 

(2.26) 

0 ° 1 

Invullen van vergelijking (2.26) en Ld-y c; e; in vergelijking (2.24) en uitschrijven van 
vergelijking (2.25) geeft dan 

(2.27) 

• . -- r -·-;:,- - -=:----~---- ----- --~ - -- - ~-----.---------------.------- .----.---: 

______ B--...12i=y Bm - n. C~.1-!_; + BzzJ Bl2i'L-________ _____ ~--(-2-.2-8-) -
, 

(2.29) 

-- DiLniet-lineaire stelsel van 3 vergelijkingen kan numeriek wordenopgelost voor aIle modes 
- ·_·_-·--t -eiigeeft niet vergeTijkirig (2.19) voorhei elasdschedeClvan despannini 

M 
~ 'Yli­

G el2 ( t) = L..J - . B12i 
i-1 J.. i 

(2.30) 

(2.31) 

Bij spanningsopbouw bij constante afschuifsnelheid kan het stelsel van vergelijkingen 
numeriek worden opgelost m.b.v. de Newton-Rahpson methode. Beginvoorwaarden zijn 

-
B1li(O) = 1, 

Bl2j(O) =0, (2.32) 

De stationaire waarden die worden bereikt worden gegeven in (2.35). 
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Voor spanningsrelaxatie is na invullen van y ... 0 de analytische oplossing afgeleid (Uphadhyay 
[24]) 

(2.33) 

waarin 

(2.34) 
- -
Blli(O) +B22i(O) -2 

Blli(O) + B22i(O) +2 

Voor spanningsrelaxatie na stationaire afschuiving zijn de beginvoorwaarden de stationaire 
waarden bij spanningsopbouw 

- {iXi 
B1li(O) = , 

Vl+Xi 
- 2y A. -- -- ---------~B.(O)-=------o---'---- - - ---------------- --- -------

121 1 X ' + ! 

---- ------ ---- ------ -- (2.35)- - - - -- - - -

_. _waarin Xi=Jl+4y2Ai2 en yo de Qpgelegdeafschuifsnelheid is.!Ilvullenmvarlyergelijking 
(2.35) in de vergelijkingen (2.33) en (2.34) geeft de vergelijkingen voor de afschuifviscositeit 
en het eerste normaalspanningsverschil. Bij spanningsreiaxatie na een stap in een eindige tijd 
L\t in de afschuiving zijn de beginvoorwaarden 

Blli ( 0) = 1 + Y 2 /:i t 2 = 1 + Y 02
, 

BI2i(O) =Y /:it=y 0' 

B22i(O) = 1. 

(2.36) 

Voor /:it gaat naar 0 ontstaat de ideale sprong in de afschuiving. Invullen van vergelijking 
(2.36) in de vergelijkingen (2.33) en (2.34) geeft voor de afschuifspanning en het eerste 
normaalspanningsverschil 

M 4 -tIl... 
'lli yoe' 

<J12(t)=L ' 
i-I Ai 4 +y 02(1-e-

211I..,) 
(2.37) 
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(2.38) 

Met de hier afgeleide vergelijkingen kunnen de verschillende niet-lineaire gevallen beschreven 
worden. 

2.4 Het Wagner model 

2.4.1 De constitutieve vergelijking 

Een vrij aigemene vorm van een constitutie-vergelijking in integraaivorm is (Khan [13], Bird 
[4]) 

a(t)=-pI+ I [WI(t-t',II,I2)B+W2(t-t',Il'I2)B-I]dt', (2.39) 
_00 

met p de druk, I de eenheidstensor en WI en W2 de materiaaifuncties, die een functie zijn van 
diverse variabelen en door de diverse typen stromingen worden bepaaid. Uit deze vergelijking 
kunnen andere bekende constitutieve vergelijkingen afgeleid worden. Een bekende 
constitutieve vergeIijking is de K-BKZ-vergelijking. Door de materiaaifuncties te definieren 

au au . ais 'Ill -2_, W2 - -2_. _, kan bovenstaande mtegraal worden omgeschreven tot . --.---- - .- ·--- al
l
- -·-··· · .. - -aJ£ - -.-.- .-. . -... --... -.. -- ..... -.. ----.------ .-.-- .-- ..... - . -.- -.- -- -... -- ....... .. -.-.. - -.- - ........ -... - ... --... -.. --. ---... -- .. 

I .. . ... . au au 
aCt) - -Pol +2 I(_B -_B-l)dt', 

_00 all aI2 

(2.40) 

-_. ~------waarin-de-p'otentiaai--'U-een-'-fun-ctie--'is-v-an--de--tiJd:-e-n--van--de---eetste" "en-tweede,"'iIivarfant-van-B-~-- _ ..... , .... ,- .. __ .... -. 
. .... :~ Devolgende stap is om U te splitsenin eentijd- en een rekafuankelijk dee! (Bird [4]). Hieruit 

... -- . -·--offfsfaat · daIl e-eIi factbriseerbaariritegraaI·· InoderUis fe· schiijven· als 
-, , .... . . _-- - -----_ ...... _, .. . 

(2.41) 

V d d d d· , 1 fu' h au h au d fi '.. d d' 11 er er wor en e ImenSIe oze nches 1 - - en 2 = - - ge e mIeer Ie a een 
all aI2 

afhangen van 11 en 12, Wagner stelt nu h2 gelijk aan nul. Hieruit voIgt dan het Wagner model 
(Laun [15]) 

aCt) = -pI + Im(t-t')h(Il'I2)B(t,t')d(t-t') , (2.42) 

waarin m(t-t') de tijdsafhankelijke geheugenfunctie is, h(II,I~ de rekafhankelijke 
dempingsfunctie en B de Fingertensor. Voor de geheugenfunctie is gekozen voor een discreet 
relaxatietijden spectrum 
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M G i -(1-1')/1..; 
m(t-t') -:E _e . 

i-I A. , 
(2.43) 

Deze keuze is gebaseerd op het feit dat met een vergelijking in discrete vorm eenvoudiger 
gerekend kan worden. Een andere vorm voor de geheugenfunctie is een integraal vorm 
waarmee een continue relaxatiespectrum wordt gedefinieerd (Ferry [8]). 
Voor de dempingsfunctie is door Osaki voorgesteld 

h(Il'Iz) - !1 exp ( - n
1VI - 3 ) + (1-!l)exp( -n2~)· 

Hierin zijn f1' n1 en n2 de materiaalailiankelijke parameters. I is gedefinieerd als 

I = alI + ( I-a) 12• 

(2.44) 

(2.45) 

Bij afschuiving geldt dat I = II = 12 = 3 + y2. Bij kleine rekken, in het lineaire gebied, is 
h(I1,Iz) gelijk aan 1. Bij toenemende rekken neemt h(I1,Iz) af naar nul. Door fl = 1 te nemen, 
wordt de enkelvoudige exponenW~le dempingsfunctie gevonden die door Wagner is 
voorgesteld 

(2.46) 

Deze wordt door zijn eenvoud vaak gebruikt. In het factoriseerbar Wagner model vol gens 
vergelijking (2.42) is door Papanastasiou [21] de volgende sigmoidale dempingsfunctie 
voorgesteld 

1 (2.47) 
l+u(I-3) 

- ------ - ------ - - ---- - - - - ---- -
- -- --- - -- ----- - ---- - - - - -- - - ------ -

-- -- ' --'--'---Hknnls-rgedefin[~eid <lIs in vergelijking (2.45). 
-----J'Ei-Pe-rrll~a'""nTIer voorstel vooreen dempmgsflinctie is · gedaandoor Larson [14]= Hij heeft de 

volgende dempingsfunctie afgeleid uit de Doi-Edwards theorie 

h(It) _ 1 
_._._------_._-----_ .... _-_._<;-._- ---------_._._--- - ... _ ...... _----- .. -

1 + -(II -3) 
3 

----------···---·---···-------·--"(2:48)" -

Voor de dempingsfuncties volgens Papanastasiou en Larson geldt dat ze voor eenvoudige 

afschuiving dezelfde vorm hebben. Voor Larson geldt dan (;'/3 = u en II =1 . Bij rek wijken 
de beide functies weI van elkaar af. Verder is door Winter en Soskey [23] voorgesteld 

h(I I) 1 (2.49) 
l' 2 - 1 +u(I _3)P /2 

Door lineariseren van het Wagner model (Douven [7]) worden de volgende vergelijkingen 
voor G' en G" gevonden 
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M ooA. 
0"(00) = L G i 2' 2 

i-1 1 +00 A. , 

(2.50) 

De parameters Gi en J.-i kunnen met de vergelijkingen en dynamische experimenten bepaald 
worden. Voor een beschrijving van de lineaire metingen zie paragraaf 2.5.1. 

2.4.2 Beschrijving niet-lineaire gedrag bij eenvoudige afschuiving 

Bij de beschrijving worden de afschuifviscositeit, de eerste nonnaalspanningscoefficient en de 
relaxatiemodulus gedefinieerd als 

(t . ) = °12(t) 
11 ,Yo --.-

Yo 

8(t .) = (ou -(22)(t) 
,y 0 • 2 

Yo 

(2.51) 

(2.52) 

G(t,yo)= °12(t) (2.53) 
Yo 

-- ----¥00r-afsGhuiving-kaJ1-v~I-g~li:tkiJ1g-E2.4~-,na-invul1env:anvergelijkingen-p.43}-en-~2.46)- - - -- -
worden omgeschreven tot 

M '" 
012(t) = L Gi [e-Ct-tl)/A.'e-ny(t,tl) y (t,t')d(t_t') 

i-1 Ai 

Voor het eerste normaalspanningsverschil voIgt met vergelijkingen (2.43) en (2.46) 

M G '" 
( 0u - (22) (t) = L ~ f e -(t-t')/A.'e -ny (t-t,) y 2( t, t') d( t-t

'
). 

i-1 Ai ~ 

(2.54) 

(2.55) 

In de afleidingen wordt gebruikt gemaakt van vergelijking (2.46), daar de afleiding met 
vergelijking (2.44) analoog gaat vol gens 

012(t,n) ~ /1 012(t,n1) +/2 °12 ( t,n2)· 

Voor de afleiding van de vergelijkingen wordt verwezen naar appendix B. 
Bij spanningsopbouw geldt voor de afschuiving, zie figuur 2.3, 
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y(t,t') = I Yo ·(t-t') voor t - t' < t 
Y 0 t voor t - t' O!: t. 

(2.57) 

y 

I 

t=0 t' t=t 

figuur 2.3: y en y als functie van de tijd bij spanningsopbouw. 

Invullen van vergelijking (2.57) in de vergelijkingen (2.54) en (2.55) geeft voor de 
afschuifviscositeit resp. de eerste normaalspanningscoeificient 

+( .) ~ GiAi [1 ~t '(1 . "I )] 11 t, Yo = L-t . 2 -e '.' -ny oJl./r,i ' 
i-I (1 +nYoA) 

&"(t,y o) ... 2 f, Gi~/ 3 [1_e~t'.' (1+t
r
,i- nY;Ait)] , 

i-I (1 +ny OA) 

-'----met de t"i gereduceerde tijd-

t . = t( 2:.. + n Yo). 
r,' A. , 

(2.58) 

(2.59) 

(2.bU) 

In het geval dat tr,i » 1 volgen de stationaire waarden voor vergelijkingen (2.58) en (2.59) 

M' -"G."I\.. 

11s(Yo) ." ~ (1' '. 'A )2' ,-I . TnYfj, 

M G.A? 
9(Y)=2E. "~ 

5 0 i-I (1+nYoAy 

(2.61) 

(2.62) 

De voolWaarde voor de stationaire situatie geldt alleen als t » A~max, waarbij A~max de langste 
relaxatietijd is. Voor hoge afschuifsnelheden wordt ook bij t « A~max de stationaire situatie 

bereikt als geldt dat Yo t > > 1/ n . 
Bij spanningsrelaxatie na stationaire afschuifstroming geldt voor de afschuiving, zie figuur 2.4, 

, I 0 voor t - t' < t (2 63) 
y(t,t) = Yo ·(t-t') -Yot voor t - t' O!: t. . 
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y 

I I I 
t-o _ t' t-t 

figuur 2.4: y en y als functie van de djd bij spanningsrelaxatie na stationaire 
afschuifstroming. 

M.b.v. vergelijking (2.63) voIgt voor de afschuifviscositeit en resp. de eerste 
normaalspanningscoefficient 

(2.64) 

M G.A? 
e-( t' ) - 2 ~ " e -tf') .. , ,Yo b . 3 

i-I (1 +ny 011.) 
(2.65) 

Bij spanningsrelaxatie na een sprong in de afschuiving wordt op t=O een stap in de afschuiving 
opgeIegd. In de praktijk kan de afschuifsnelheid nooit oneindig zijn. Om de follt die hieruit 
onststaat mee te nemen wordt de tijd, dt die nodig is voor het opleggen van de stap ingevoerd. 

·--·--- --- Voorwaardeis -weI···· dat· gedurende·-At -de-afschuifsnelheidconstant--is .. Yoor--de-afschuiving .. 
eidt zie fi _ ur 2.5 

y 

o voor t-t'<t 
y(t,t') - yo·(t-t')-yot voor tst-t'<t+dt 

y () - 'f()-dt - . vaor . t-t'?! t +dt 

t=O t' t=t 
figuur 2.5: y als functie van de tijd bij spanningsrelaxatie. 

(2.66) 

M.b.v. van vergelijking (2.66) volgen de gecorigeerde vergelijkingen voor de relaxatiemodulus 
en resp. de eerste normaaispanningsmodulus dan (Laun [15]) 
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G( ) -ny.~ G -~ [ 1 M Il.t r. 1 ( M )k-2] t,yo - e L..J.e +--+-L..J - __ +nyo 
i-1 ' 2 A . A. k-3 k! A . " , 

(2.67) 

-nyo~ - t~M r M Il.tr. 1 Il.t k- 3 1 
Ga(t,yo) ... e L..J Gie ' 1+_+2-L..J -(-+nyo) 

i-1 I 3}"i Ai k-4 k! Ai J 
(2.68) 

In bovenstaande vergelijkingen valt te zien dat voor Il.t = 0 de beide vergelijkingen te 
schrijven zijn als 

waarin G (t) de lineaire relaxatiemodulus is zoals die wordt vermeld in de volgende paragraaf. 

2.4.3 Beschrijving lineair gedrag voor eenvoudige afschuiving 

Bij lineair visco-elastisch gedrag geldt dat h(I1,I~ = 1 en kunnen de vergelijkingen die afgeleid 
zijn bij het niet-lineaire gedrag vereenvoudigd worden. De afschuifspanning en resp.het eerste 
normaalspanningsverschiI worden met bovengenoemde conditie 

M G 00 

012(t) = L --..!:. fe-(t-If)!)..'y(t,t')d(t-t'). 
i-1 A. , 0 

(2.70) 

(2.71) 

· · -------l?iJ~-spai1l1iiigsl'elaXatfevolgt -- dan, a:fs --oak Il.Cgelijk -aa:n -nU1 wordt gemaakt, -voorde 
relaxatiemodulus 

M 

G(t)=G(t) L G 
-II)... 

= e' i • 
(2.72) 

i=1 

Bij spanningsopbouw voIgt voor de afschuifviscositeit en resp. de eerste 
normaalspanningscoefficient 

M 

r(t) .. L G
i
A

i
(1-e-tl

)..,), (2.73) 
i-1 

M 

e+(t) ... 2 L Gi A/(l-e- tl)..'(l+-':')) 
~1 Ai 

(2.74) 

Bij spanningsrelaxatie na stationaire afschuifstroming volgen voor de afschuifviscositeit en 
resp. de eerste normaalspanningscoefficient 
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M 

'r}-(t) - L G /.. -Iii .. , i . ie , (2.75) 
i-I 

e-(t) _ G./...2e- I/A, (2.76) , , 

2.4.4 Beschrijvingvan niet-Iineair gedragvoor eenvoudige afschuivingmet 
het Papanastasiou model 

Het uitwerken van de verschillende belastingssituaties gebeurt op dezelfde manier als bij 
Wagner, maar met het verschil dat gebruik gemaakt wordt van vergelijking (2.47). Voor een 
afleiding van de vergelijkingen wordt verwezen naar appendix C. Uitgegaan wordt weer van 
vergelijkingen (2.54) en (2.55). 
Voor spanningsopbouw gelden de randvoorwaarden vol gens vergelijking (2.57). Invullen levert 
voor de afschuifviscositeit resp. de eerste normaalspanningscoHficient 

(2.77) 

(2.78) 

De statlOnalfe toestandsvergelijkingen volgen uit vergelijking (2.77) en (2.78 als t naar 
-------'Bionll<~-intli-g_gaat!if-et-eerste-ae-etva:n ae ¥ergeIijKing gaat an naar O. Bij-het tweede-deelis niet 

direct te zien hoe de stationaire toestands vergelijking wordt, maar fysisch geldt dat bij grote 
t de oppervlakte van de vergelijking onder de integraal constant wordt. Dit is de stationaire 

_______ __ waarde die bereikt wordt. _._ _ _______ .... _ _ _ __ --- -
.. _--Voofspanriirigsrelaxitie- na -stationaire afschuiving kunnen met de randvoorwaarden uit 

_:-: - vergelijking (2.63) dev.olgendev:e~gelijkingen _ voor de viscositeit resp. het -eerste 
n6rmaalspamlingsverschil worden afgeleid 

(2.79) 

(2.80) 

Voor spanningsrelaxatie na een stap in de afschuiving geldt met de randvoorwaarden uit 
vergelijking (2.66) voor de relaxatiemodulus en resp. de eerste normaalspanningsmodulus 

M G [0 , rIA, 
G(t,yo)= L _ie-I/A

, I -t edt' + 
. 1 /..- 1 +ay· 2 t ,2 ,- , -t.t 0 

(2.81) 
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M G. [0 (J. til A.; Il.t2 A.e-At/A.;] 
Ge(t;yo) - E_'e-tlA.; I t edt' + ' (2.82) 

i-I Ai -M 1+aY02t'2 1+aY/ll.t2 

Als Il.t naar oneindig gaat, gaan vergeIijkingen (2.81) en (2.82) over in vergeIijkingen (2.79) 
en resp. (2.80), de vergeIijkingen voor spanningsrelaxatie na stationaire afschuiving. 

Invullen van y -y /8.t in vergelijkingen (2.81) en (2.82) geeft als Il.t naar 0 gaat de situatie 
van een sprong in de afschuiving en zijn vergelijkingen (2.81) en (2.82) om te schrijven tot 
vergelijking (2.69). 

2.4.5 Bepaling van de dempingsfunctie 

Er zijn meerdere werkwijzen voor het bepalen van de dempingsfunctie die het niet-lineaire 
gedrag beschrijft. 
1. Bij de eerste methode kunnen de parameters uit de dempingsfunctie worden bepaald door 
met de gegeven vergelijkingen voor het niet-lineare gedrag de meetdata te fitten. Uit het fitten 
van de lineaire data zijn reeds Gi en Ai bepaald. Daar het eerste normaalspanningsverschil bij 
metingen de meeste informatie bevat (Booij [5]), kan het beste deze data gefit worden. 
Contrale kan daama plaatsvinden door met de gevonden parameters de viscositeit te fitten. 
2. Een tweede methode is om uit spanningsrelaxatie experimenten de parameters te bepalen. 
In vergelijking (2.69) is afgeleid dat de dempingsfunctie de verticale verschuiving weergeeft 
die de niet-lineaire relaxatie modulus heeft Los. de lineaire relaxatie modulus (Laun [15]). 

Doorvoor een willekeurig gekozen tijd t, h(I) = G(t,y )/G(t) uit te zetten tegen y, kunnen 
·---~ .. ~.14hl~· e=ru"-!i·reieparametersvoor de gekozen dempingsrunctieiJ:epaatdworden. Bij spauningsrelaxatie . 

experimenten na een sprong in deafschuiving is de maximaal op te leggen afschuiving te 
klein om de meeste functie-parameters goed te kunnen bepalen. Voor Wagner geldt dat een 

·- -eerste schatting met vergelijking (2.46) dan al voldoeL De y waarbiJde dempingsfunctienog 
·····---~--Tine-arigediag · op·ioglogschaafvertooninoemen· we -y~::--6rri · o6kblj ·spannfiigsreIaxaiie--i6t··· 

____ hQg~ ._y'stelcoII1,~Il is dOQr Winter en ~9skey[231e~.~ _ !l!el.lwe methode <:)!l!~i~eld.pe~e 
houdt in dat voor hoge y's met een plaat-plaat geometrie wordt gemeten Lp.v. met een plaat­
kegel geometrie en dat de meetdata hielVoor wordt gecorigeerd. 
3. In het geval van spanningsopbouw experimenten kunnen meestal weI y's worden bereikt 
die boven y grens komen en kunnen aIle dempingsfuncties goed gefit worden. Bij 
spanningsopbouw kan de dempingsfunctie bepaald worden uit de afschuifspanning en het 
eerste normaalspanningsverschil (Wagner [27]) 

h(y) ... ~( O~I(Y) - ';IY 
021(y') m(y') dy') 

y G(y) y G\y') 
(2.83) 

(2.84) 
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waarbij y .y t. De afleiding voor beide functies staan appendix A. Door hey) uit te zetten 
tegen y kunnen de parameters van de gekozen dempingsfunctie bepaald worden. Bij gebruik 
van dempingsfuncties kunnen de modelparameters niet, zoals in het Leonov-model, aIleen uit 
de lineaire metingen verkregen worden. 

2.5 Lineair visco~elasUsch gedrag 

2.5.1 Dynamisch mechanische metingen 

Bij dynamische metingen wordt een sinusoidale afschuiving (of spanning) op het materiaal 
uitgeoefend (input), waarna de spanning (resp. afschuiving) wordt gemeten (output). Stel de 
input is 

y (t) =y osin( oot), 

dan voIgt voor de output, met de veronderstelling dat de respons lineair is 

"t(t) = "tosin( oot+b) 

Omschrijven levert dan 

"t(t) =y oG'sin(oot)+y oG"cos(oot) , 

met G'="to/yocos(b) en G"="to/Yosin(b)., 

(2.85) 

(2.86) 

(2.87) 

G' wordt de opslagmodulus genoemd en G" de verliesmodulus. De mate waarin een materiaal 
zich elastisch danwervIsceus gedraagt woratdus 5epaarcraoor de vemouding van de verlies::---------­

.... __ . en de .opslagmQdulus-en-is dan OQk __ frerwenth~-afha~H-jk,:-. - ---- - ---- ----- ---

G" 
'- . =tan( b) =f( 00) 
G' 

. -- - -waarorjgeIdf: ·-·b-,; Oo ----:--yolledigeiasHsclieres'i)oiiS. · 
b =90° : volledig visceuze respons. 

Als de complexe schrijfWijze'gevolgdwordt, -v()igt vooT-de compiexe modiiills--- -
* "t ei«(i -,./2)"t "t 

G*=.l.. . 0 '.' - ~ei(i=~(cosb +sin b) - G'+iG". 
y* y oe-i ,./2 Yo Yo 

Voor de absolute waarde geldt 

IG* I =G d-V( G'? +( G")2 = "to, 
Yo 

waarbij Gd de dynamische modulus is. Andere afgeleide grootheden zijn 

- complexe viscositeit 

- dynamische viscositeit 
- nulviscositeit 

- afschuifviscositeit 

"t* 
ll*=--ll'+ill"" 

y* 
ll' =G" /00" 
llo, als w -0 en y -0, 

"t 
II = -:-,. 

y 
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2.5.2 Thermo-reologfsch eenvoudfge materfalen 

Thermo-reologisch eenvoudige materialen zijn materialen waarvoor geldt dat de relaxatietijden 
en de viscositeiten op zodanige wijze atbankelijk zijn van de temperatuur dat de beschrijvende 
curves, gemeten bij verschillende temperaturen in eenzelfde tijdsgebied, zodanig over de 
horizontale tijdsas verschoven kunnen worden dat de ene curve over de andere geschoven kan 
worden. Er ontstaat dan een curve met een groter tijdbereik bij een temperatuur. Dit kan goed 
worden beschreven met het tijd-temperatuur superpositie principe (Ferry [8]). Dit principe zegt 
dat tijd en temperatuur een equivalent effect hebben op het reologisch gedrag van polymeren. 
Voor amorfe kunststoffen en temperaturen tussen de glastemperatuur Tg en Tg + 100 K geeft 
de WLF-vergelijking goede waarden voor de horizontale verschuiving aT over de tijdas. Er 
geldt 

log(a ) -ci (T - To) (2.91) 
T - c

2
+(T-To) 

Experimenteel kan de waarde van aT nauwkeurig verkregen worden door de fasehoek () als 
functie van de frequentie 00 horizontaal te shiften, daar () veel informatie bevat. 

(2.92) 

- -- T - -- T I 
P I 

-- -~~ ----- - ---- G -(ooa T) ... b G (00 T) 
__ ~ __________ ~_----------- _d- -T'--- 0 ----Td - -, -

-- (2;94) 

-- ~~-- Onderzoek naar bT is oo~ _gt?daan do()~ S<:holte.Il$[22]._----- - -
-- - De-dichtheidp bij de verschillende temperaturen voor vergelijking (2.93) kan m.b.v. de Tait-

vergelijking beschreven worden. De Tait-vergelijking is een voorbeeld voor een van een pvT­
relatie voor amorfe kunststoffen : 

met 

!...(T,p) =v(T,p) -VoC T)(1-0.09841n(1 +~») 
p B(T) 

voCT) - v g,o+b3(T-Tg ) 

B(T) "" bi exp ( -b2 T) 
T ... T -sp 

g g,O 0 

De waarden voor b i , b2 , b3 , s, T g en v g.0 zijn materiaalatbankelijke parameters 
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Hoofdstuk 3 

EXPERIMENTEN, MATERIALEN, PROCEDURES EN RESULTATEN 

3.1 Inleiding 

In dit hoofdstuk worden de procedures beschreven die bij de uitvoering van de experimenten 
zijn gevolgd. Verder worden de resultaten van de lineaire en niet-lineaire experimenten 
getoond en worden hieruit de paramaters bepaald die ingevuld worden in de verschillende 
modellen. Hiermee kunnen vervolgens andere stromingen dan die waarmee de parameters zijn 
bepaald worden voorspeld. 

3.2 Sample preparatie 

De gebruikte materialen zijn PS 678E en PC Makrolon CD 2000. Voor het meten onder 
afschuiving op de Rheometrics zijn samples nodig in de vorm van ronde schijfjes. De 
gebruikte afmetingen zijn: begindiktes van 1.5 en 2.0 mm en diameters van 8, 15 en 25 mm. 
Als eerste moet het granulaat, de uitgangsvorm van het materiaal, gedroogd worden. Dit 
gebeurt bij 20 K onder Tg en moet minimaal 4 uur. De samples zijn gemaakt door het 

__ -:;gedroogde_granulaaLbiJ_ca._l0D_K--hoyeaTg_ondeLdJ:l.lLiu __ eeR-maLQp __ te_smelten._De _______ _ 
gebruikte kracht is de maximale perskracht van 100 kN. De perstijd is in aIle gevallen een half 

--------' 

uur~~De samples meteen diameter van25 mm zijn gemaaktineen mal met deafmetingenvan 
de schijfjes (diameter 25 x 2 mm (in een mal worden 5 schijfjes gemaakt)). De andere 
samples zijn gestanst uit een geperste plaat (160 x 160 x 1.5 mm). 

3.3 Procedures en experimenten 

3.3.1 De Rheometries RDS II 

De gebruikte opstelling is een standaarduitvoering van de Rheometrics Dynamic Spectrometer 
RDS II. Het is hierbij niet mogelijk het eerste normaalspanningsverschil te meten. Voor de 
op te leggen afschuiving geldt dat bij spanningsrelaxatie na een stap in de afschuiving en bij 
een kegelhoek van 0.1 rad bij een plaat-kegel meting de maximale afschuiving van de machine 
5 [-] is. Verder geldt dat de uitzettingscoefficient van het gebruikte apparaat 1.5 flllllK 
bedraagt. 

3.3.2 Uitvoering van de experimenten 

Voor de dynamische metingen is gebruik gemaakt van de plaat-plaat geometrie met een 
diameter van 25 mm. De frequenties worden doorlopen van 500 tot 0.1 Hz. De maximale 
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afschuiving is 0.013 rad, wat bij een sampledikte van 2 [mm] inhoud dat Y s 0.08 [-]. Dit valt 
ruim binnen het lineaire bereik van het gebruikte material en. Gemeten worden de fasehoek b 
en de dynamische modulus Gd als functie van de frequentie 00, bij verschillende temperaturen. 
De dynamische metingen zijn uitgevoerd in stikstofatmosfeer. 

Bij de niet-lineaire metingen is gebruik gemaakt van de plaat-kegel geometrie. Voor 
spanningsrelaxatie na een stap in de afschuiving is gebruik gemaakt van een plaat met een 
diameter van 15 mm en een kege!hoek van 0.1 rad. Dit amdat bij een diameter van 25 mm 
het maximaal toelaatbare koppel wordt overschreden bij de hoge afschuivingen (y>3). Bij een 
kegelhoek van 0.1 rad is Ymax 5 [-]. Door de kegelhoek te verkleinen naar 0.05 rad kan Ymax 
verhoogd worden tot 10 [-]. Bij deze metingen worden de resultaten zeer onbetrouwbaar 
doordat door de kleine kegelhoek zeer kleine geometrische afwijkingen al grote meetfouten 
veroorzaken en de stijfheid van het apparaat van invloed wordt. De maximale meettijd 
bedraagt 100 s. Het aanbrengen van de stap in de afschuiving kost ca 0.06 s. Gemeten wordt 
de relaxatiemodulus (afschuifspanning) als functie van de tijd bij verschillende afschuivingen. 

Bij spanningsopbouwexperimenten is gebruik gemaakt van een kegelhoek van 0.1 rad en een 
diameter van 25 mm. Gemeten wordt tot 100 s. Gemeten wordt de afschuifviscositeit 
(afschuifspanning) als functie van de tijd bij verschillende afschuifsnelheden. Als de 
afschuiving y boven een zekere waarde komt (Ymax) treden er processen op in het sample, 
zoals smeltbreuk, waardoor de metingen niet meer betrouwbaar zijn. Voor PS blijkt dat Y max 
= 20. 

I 
Bij spanningsrelaxatie na stationaire afschuiving wQnjLe_e~spanningsophouw-experiment---- ------i 

----u---'it'---ge---'voerd tot Y = Ymax' daar bij lagere Y de stationaire waarde nog niet bereikt is. Vervolgens I 
. __ ~ __ c,_, , . . wordt- .de -nspa-nningsrelaxatle--als n--fu-nctie van" de -tijd gemeten:~ --- De-· m"eetomstandighe-deh---zijh _. .. . no - 'r 

hetzelfde als bij de spanningsopbouw experimenten. I 

...==:~==_ ~jJ·ct~niet-lineai~~lllet!ngeIlis in eerste iIistaIitiegebruikgemaakt vanverw:isselbare plaatjes. 
Voordeel hiervan is dat verschillende diameters en kegelhoeken kunnen worden gebmikt. De 

_ eig~nspanningsopbouwmetingen gaven echter .. grote afwijkingenmetmetingenuitliteratuur 
(Douven [7]). Later zijn metingen uitgevoerd met vaste plaat en kegel. Resultaten van deze 
metingen zijn weI vergelijkbaar met andere metingen uit de literatuur. Dit wordt in paragraaf 
3A-4 verderuitgewerkt. 

3.4 Resultaten 

3.4.1 Lineair visco-elastische metingen in de smelt 

PS 678E is gemeten bij temperaturen tussen 393 K en 538 K. In figuur 3.1 staat de 
verlieshoek () uitgezet tegen de frequentie voor aIle temperaturen. Horizontaal shiften van de 
curves langs de frequentie-as geeft de mastercurve bij T = 462 K. Figuur 3.2 laat de 
dynamische modulus Gd uitgezet tegen de frequentie zien voor alle temperaturen. In deze 
figuur zijn alle curves ook vertikaal geshift. In figuur 3.3 zijn de horizontale en vertikale 

20 

I 

! 

-I 
I 
I. 

i 
1 
i 



figuur 3.1: Fasehoek uitgezet tegen de hoekfrequentie voor verschillende temperaturen voor 
PS 678E. De reJerentietemperatuur van de mastercurve is 462 K 
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figuur 3.2: Dynamische modulus uitgezet tegen de hoekfrequentie voor verschillende 
temperaturen voor PS 678E. De reJerentietemperatuur van de mastercurve is 462 
K 
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figuur 3.3: Horizontale verschuiving aT (0: experiment,-: lVLF fit), en vertikale verschuiving 
bT (+: experiment, --: temp. dichtheidscorrectie) tegen de temperatuur voor PS 
678E. 
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figuur 3.6: Horizontale verschuiving aT (0: experiment, -: WLF fit), en vertikale verschuiving 
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Makrolon CD 2000. 
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shiftfactoren uitgezet als functie van de temperatuur. Voor de horizontale shiftfactoren kan de 
WLF-vergelijking (2.87) worden uitgewerkt, zie tabel 3.1. De gemeten vertikale shiftfactoren 
zijn beschreven met vergelijking (2.89). De parameters gebruikt in de Tait-vergelijking staan 
in tabel 3.2 [Douven]. 

Tabel 3.1: WLF-parameters. 

PS 678E PC Makrolon CD 2000 I 
cI 4.54 3.05 

c2 K 150.36 134.72 

To K 462 511 

tabeI3.2: materiaalparameters voor Tait-vergelijking. 

PS 678E PC Makrolon CD 2000 

b I MPa 975.8 868 

b2 l/K 3.6e-3 4.078e-3 

b3 mm3/grK 0.58 0.577 

vg,o mm3/kg 975,8 868 

- t - ------ff - -- ------ . - -- - 358-g,o ---423- ------

Tevenszijn infiguur 3.3 de berekende curves geplot. De horizontale shift kan perfect worden 
gemodelleerd door de WLF-vergelijking. De vertikale shift laat een grote afwijking zien met 

----de-temperatuurdichtheids-correctie. ____ _ _ __ __ 

PC Makrolon CD 2000 is gemeten bij temperaturen tussen 442 Ken 511 K. De resuitaten van 
-- ----aeze--metirigeilzijn-te -iieriIri-ae-figuterf-3Allm -J:-6; DeVeItikale -shift-}()lnrhterredeHjk 

overeen met de berekende curve. 

3.4.2 Beschrijving van de mastercurve van 0 en Gd voor PS 

Als de hoekfrequentie w naar 0 gaat, gaat de fasehoek 0 naar n!2, wat inhoud dat het 
materiaalgedrag geheel visceus wordt. Als w naar oneindig gaat, gaat 0 naar 0, wat inhoud dat 
het materiaalgedrag geheel elastisch wordt (Ferry [8]). In het tussengebied vertoont de curve 
nog een minimum en een maximum (Het maximum en het verdere verloop van de curve 
worden gemeten onder T g.). Het gebied bij lage w dat onder de n/4 grens ligt is het plateau­
gedeelte in de Gd-curve. Daar de plateau-modulus in zeer grote mate bepaald wordt door de 
molekuullengte, wordt het minimum in deO-curve dat dus ook. Een grotere molekuullengte 
zal een vlakker verloop van de plateau-modulus veroorzaken en dus zal het minimum in de 
o-curve lager komen te Jiggen. Het gedeelte dat bij grote w in de O-curve onder de n/4 grens 
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ligt gaat monotoon naar 0 toe. Voor het gedrag van PS onder T g wordt verwezen naar Douven 
[7]. Voor het verloop van de curves van PC kan een analoog verhaal worden gehouden. 

3.4.3 Bepaling van de lineair visco-elastische parameters 

De Iineair visco-elastische parameters die in de constitutieve vergelijkingen van Leonov en 
Wagner worden gebruikt, kunnen worden bepaald met de gelineariseerde vergelijkingen voor 
de opslag- en verliesmodulus. Voor het Wagner-model zijn de lineaire parameters Ai en Gi. 
Het Leonov-model heeft nog een extra parameter, T]" die eigenlijk de limietviscositeit voorstelt 
als A naar 0 gaat. Het bepalen van de lineaire parameters houdt in dat de vergelijkingen voor 
G' en G" gefit worden op de experimenteel bepaalde waarden voor G' en G". De 
eenvoudigste manier om de parameters te bepalen is m.b.v. de kleinste kwadraten methode. 
Hierbij worden de waarden van Aj vooraf gekozen. Meestal worden de A/S equidistant over 
de tijd genomen. De waarden van Gj worden vervolgens bepaald door het minimaliseren van 

)(2 = t [( 6' ( ~) -1]2 +( 6" ( ~) - 1]2] 
J-1 (T. (T. 

J J 

(3.1) 

waarbij G' (<0.) en G" (<0.) de geschatte waarden zijn, die verkregen worden uit vergelijking 
J J 

(2.23) resp. (2.50) en N is het aantal meetpunten. Bepaling van het minimum uit vergelijking 
(3.1) is niet zo moeilijk. Echter de gevonden oplossingen G=(Gl, ... ,G~ in een M-dimensionale 

__ " ___ ". ___ ~il!!t~~ilIl1l1e! Y~"I!_ g~2.t_~_ ~~!~}(~nisals het gebied rond het minimum zeer vlak is. Een punt 
G * datNeel verschilt van G zal dan ooFtoi-een"XZ:waarde" [eiden "die" zeee (lient zafTfggen -oij ·" 
de mimmale Xl. Doordat ae metingen altijd eni"gem"is""oevaUell, zal dus oak 6*eengoede~---­
oplossing zijn als deze wordt bepaald bij een tweede meting, omdat in dat geval G* dan juist 
het minimum bepaalt. Dit probleem doet zich vooral voor als de meetdata gerelateerd is aan 

· :~~r!-fut1ctie •• die - geg~Y~!1wordtcloar eenintegraalvergeIijkingvan deeersteorde.Erisindus 
geen unieke oplossing. Dit probleem wordi- Incte- literatullf aangedliid "afs- een 'ill-posed 

--pi:6blem? ___ (HonerkamIL[10])! "Als_meI1. _lli~Lg~IIl!.er~ss~~rclis_jIl __ e~1! fy.§j~~h_ j.t!i~!t;_()pl()~~il!.g~ __ _ 
voldoet iedere oplossing. AIs dit echter weI het geval is moeten de fysisch juiste oplossingen 
uit de set van mogelijke oplossingen gevonden worden door meer informatie aan het systeem 
toe te voegen. Voor een klein aantal modes kan m.b.v. de kleinste kwadraten methode door 
te proberen tach een fysisch juiste oplossing worden gevonden. Honerkamp [10] lost het 
probleem op door gebruik te maken van regularisatie-methode van Tikhonov en Philips 
(Honerkamp [11],[12]). Hierbij wordt een regularisatie-parameter ~ geintroduceerd, die voor 
een stabielere oplossing zorgt, ook als een groter aantal modes wordt gekozen. Voor een 
optimaal gebruik van de regularisatie-parameter moet deze aan de hand van de bekende 
Iineaire data worden bepaald. Dit geeft echter nog problem en, omdat dit minimalisatie­
probleem met de gegeven literatuur niet reproduceerbaar is. 
Een geheel andere methode is om beide parameters door niet-lineair fitten te bepalen. In dat 
geval moet voor Gj en Ai een beginschatting worden gemaakt van waaruit door een 
iteratieproces de optimale oplossing voIgt. Voor de beginschatting kan Ai equidistant over de 
tijd worden gekozen. Voor Gi kan een beginschatting worden gemaakt door het continue 
spectrum te berekenen vol gens (Booij [5]) 
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(3.2) 

Een niet-lineaire fit routine is de Levenberg-Marquart routine. Deze routine werkt goed als het 
aantal gekozen modes laag blijft, omdat anders negatieve waarden ontstaan. Door Winter [3] 
is onderzoek gedaan naar niet-lineaire parameterbepaling, zoals bij de Levenberg-Marquart 
methode. Daarnaast is door Winter [2] gekeken of er relaties bestaan tussen de waarden van 
Gi en "-i bij optimale oplossing. Er is aangetoond dat er bepaalde relaties bestaan, die echter 
nog verder onderzocht moeten worden. 

De eigen parameterbepaling is gedaan volgens een aangepaste Levenberg-Marquart methode 
en de Honerkamp methode. Als aantekening moet vermeld worden dat bij de Honerkamp 
methode niet gebruik gemaakt is van de optimale ~, maar van empirisch bepaalde waarden. 
Honerkamp geeft in dat gevaleen minder goede fit van de data. In de tabellen 3.3 en 3.4 zijn 
de parameterwaarden vermeld die verkregen zijn met de Levenberg-Marquart methode 
(Douven [7]) . Hier is met de Matlab routine 'non negative least squares method' een 
beginschatting gemaakt en via een iteratieprocedure met een aangepaste Levenberg-Marquart 
methode naar een optimale oplossing gezocht. Figuren 3.7 en 3.8 laten de experimentee1 
verkregen curves zien van G' en G" voor PS en resp. PC met de berekende fit voor Wagner 
en Leonov. Het aantal modes is zo laag gehouden daar bij gebruik van sirnulatiepaketten het 
aantal modes een zeer grote invloed heeft op de rekentijd. Omdat in dit onderzoek daar geen 
aandacht hoeft te worden besteed is gekozen voor een parameterset met meer modes, omdat 
de beschrijvende curves dan een vloeiender verloop krijgen, zie figuur 3.9. In de rest van het 

_ _ .. __ ._~~~§Jll.gts _Qall~Qlc _g~w~rktJn~t de_uitgebreide_parameterset zoals -gegeven-in·appendixIl;---·-·· .. 

tabeI3.3: lineair visco-elastische parameters voor PC Makrolon CD 2000. 

... jUodenr. .. - ...... Leonov .. . . Wagner/Papanastasiou · 

.. _._, .. fi r = 0.678 Pas 
. _- '" .... 

. . ... .... _"_ . .. _-... .. _-----------

i Ai S 'YJi Pas Ai s 'YJi Pas 

1 9.238e-3 3.101e+2 5.64e-3 2.85e+2 ----

2 9.548e-4 2.596e+2 1.003e-3 2.704e+2 

3 1.852e-4 6.846e+l 1.785e-4 6.22e+l 

4 4.817e-5 1. 135e+1 3. 177e-5 1.385e+1 

5 1.804e-5 4.254 5.653e-6 2.971e-1 

6 2.01ge-6 1.377 1.006e-6 1.521 

26 

..---- \ 

i 
I 

I 
i 
I 

~I 



tabeI3.4: lineair visco-elastische parameters voor PS 678E. 

mode nr. Leonov Wagner/Papanastasiou 

'YIr = 2.05 Pas 

i Ai s 'YIi Pas Ai s 'YIi Pas 

1 2.250 6.011e+3 3.7 3.554e+3 

2 1.965e-l 5.63ge+3 3.370e-l 6.803e+3 

3 1. 175e-2 7.402e+2 2.371e-2 1.297e+3 

4 7.872e-4 6.49ge+l 1.951e-3 1.288e+2 

5 5.472e-5 8.616 1.35ge-4 1.738e+1 

6 4.140e-6 2.335 1. 15ge-5 2.832 

7 7. 184e-7 2.867 

3.4.4 Niet-lineaire metingen 

De niet-lineaire metingen die zijn uitgevoerd, zijn: spanningsopbouw bij stationaire 
- - - --- --'afschuifsnelheid,spanningsrelaxatie-na -stationaireafschuifstromingen spanningsrela:l{flJi~Jlll. _ 

--- ---'e ..... e4nl.-os, .... t-aap!-L-Uinu..de...afs...chuiving. Deze experimenten zijn alleen uitgevoerd voor PS. Voor PC is dit 
door de zeer korte relaxatietijd niet mogelijk met de gebruikte apparatuur. 

_ _ ___ __'lO_OLbetb~pal~ny(lIld~pll.rll.~~ters voor de verschillendedempingsfuncties zijn meetgegevens 
--- --uit-niet-lineaireexperimentenuedig.De-meetgegevens:diewordengebruikt iij"ii-deeIsuiIeigen 

metingenen deels metingen uit literatuur. 
--- Ge-gevens-~die -verkregen- zijn--uiteigen--metingen, zijm----- ----- ----------- -- -- ----~----- - -~-- - __ _ 

- relaxatie-modulus uit spanningsrelaxatie na een stap in de afschuiving, 
- viscositeit uit spanningsopbouw bij stationaire afschuifsnelheid en 
- viscositeit uit spanningsrelaxatie na stationaire afschuifstroming. 

Gegevens die verkregen zijn uit metingen van DSM zijn: 
- de viscositeit en eerste nonnaaIspanningscoefficient uit spanningsrelaxatie na 
stationaire afschuifstroming. 

Gegevens die verkregen zijn uit Douven [7], zijn: 
- de viscositeit en eerste normaalspanningscoefficient uit spanningsopbouw bij stationaire 
afschuifsnelheid. 

De spanningsrelaxatiemetingen na een stap in de afschuiving zijn uitgevoerd met verwisselbare 
platen. Verwisselbare platen geven als nadeel dat de stijtbeid van de plaat-plaathouder 
verbinding te laag wordt, waardoor de absolute waarden uit de metingen niet kloppen en uit 
de data geen goede dempingsfunctie-parameter-schatting kan worden gemaakt. Resultaten van 
de metingen staan in figuur 3.10. Dat de gemeten relaxatie-modulus bij y=O.5 onder de 
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figuur 3.7: Opslag- en verliesmodulus uitgezet tegen de hoekfrequentie voor PS 678E bij 
T=462 K (0: opslagmodulus, x: verliesmodulus, -: Wagner, --: Leonov). 
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figuur 3.8: Opslag- en verliesmodulus uitgezet tegen de hoekfrequentie voor PC Makrolon CD 
2000 bij T=511 K. (0: opslagmodulus, x: verliesmodulus, -: Wagner, --: Leonov). 
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berekende lineaire relaxatie-modulus ligt, zie vergelijking (2.72), is dan ook te verklaren door 
het gebruik van de verwisselbare platen. Dat de metingen kwalitatief weI goed zijn, valt te 
zien in figuur 3.11. Vertikaal shiften laat zien dat de curves voor 0.2<t<3 goed samenvallen. 
De verschuivingfactoren hey) volgens vergelijking (2.69) staan in figuur 3.12. In figuur 3.13 
staat de invloed van de tijd .6.t die nodig is voor het opleggen van stap in de afschuiving bij 
gebruik van vergelijking (2.67). 

Bij spanningsopbouw is gebruik gemaakt van eigen metingen en meetgegevens uit Douven [7]. 
Een vergelijking van deze twee metingen is te zien in figuur 3.14. Voor de schatting van de 
parameters is gebruik gemaakt van 2 methoden. Bij de eerste methode wordt de 
dempingsfunctie gefit op de meetdata. Bij de tweede methode wordt uit de meetdata h( y) 
bepaald met vergelijking (2.83) en (2.84) en vervolgens wordt de dempingsfunctie gefit op h 
als functie van y. Voor het fitten van de modelparameters is de data van de eerste 
normaalspanningscoefficient gebruikt, omdat in vergelijking met de viscositeit deze data een 
veel groter bereik heeft in hetzelfde tijdsgebied en dus meer informatie bevat (Leblans [17], 
Booij [5]). Douven [7] he eft de parameters van de dubbele exponentiele Wagnerfunctie gefit 
vol gens de eerste methode. De parameterwaarden staan in tabel 3.5, kolom 1. Bij gebruik van 
de tweede methode moeten eerst de h(y)'s worden bepaald uit de meetdata. De h(y)'s zijn 
bepaald uit de viscositeit en de eerste normaalspanningscoefficient uit Douven [7] en uit de 
viscositeit uit eigen metingen. Resultaten hiervan staan ook in figuur 3.12. De enkele en 
dubbele exponentiele Wagnerfunctie en de functie van Winter & Soskey zijn gefit op de 
h(y)'s die bepaald zijn uit de eerste normaalspanningscoefficient. De parameterwaarden 
hiervan staan in tabel 3.6. De twee parametersets die bepaald zijn voor de dubbele 
exponentiel eWagnerfunctie worden. voor· spanningsopbouw met elkaarvergeleken in. figuur 
3.15 en 3.16. Om te controleren of de parametersets ook voldoen bij de gegeven data van 
spanningsrelaxatie na stationaire afschuifstroming w()rden beide parametersets ook hier met 
elkaarvergeleken. Dit is te zien in figuur 3.17 en 3.18. Het blijkt dat de parameterset die met 
de eerste methode is bepaald bijhogereafschuifsnelhedenbeter fiLAls de beideparametersets 

. ·--~v00f~de·· ·dubbele-exponentiiHe-Wagnerfunctie- .worden.-':ingevuld .. in ..... figuur3.1Z..J.s_er.een 
opl11erkelijke afwijking tussen de beidecurves. De parameterset van Douven [7] fit in het 
geheel niet deh(y) 's·· die· bepaald zijnuit deeerstenormaalspanningscoefficient.Dat de 
parameterset het verloop van de eerste normaaIspanningscoefficient echter weI goed beschrijft, 
Iaat zien dat het zeer nauwkeurig bepalen van de parameters uit hey) niet noodzakelijk is. De 
functies van Papanastasiou en Larson zijn gefit op de h(y)'s die bepaald zijn uit de viscositeit, 
omdat het verloop van hey) goed overeenkomt met het verloop van de curve volgens 
Papanastasioufunctie tot y=10. Fitten van Papanastasiou vol gens de eerste methode op de 
gemeten data is niet geprobeerd, omdat door de integraaI in de vergelijkingen dit veel 
moeilijkheden met zich mee brengt. De parameterwaarden van Papanastasiou en Larson staan 
in tabel 3.6 en zijn het gemiddelde van de waarden die gevonden zijn uit de fit op hey) uit 
eigen viscositeitsmetingen en viscositeitsmetingen uit Douven [7]. Om te controleren of de 
gevonden waarde van de Papanastasiou-parameter voldoet is de gevonden waarde samen met 
de twee andere uiterste waarden ingevuld in het eerste normaaIspanningsverschil voor 
spanningsopbouw en spanningsrelaxatie v~~r twee afschuifsnelheden. Dit is te zien in figuur 
3.19 en 3.20. De uiterste waarden van de parameter zijn verkregen door Papanastasiou te fitten 
op h(y)'s verkregen uit spanningsrelaxatie na een stap in de afschuiving (0.19) en op de h(y)'s 
die verkregen zijn uit de eerste normaalspanningscoefficient bij spanningsopbouw (0.073). 
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tijd [s] 

figuur 3.9: Verschil bij gebruik van een kleine en een grote parameterset voor spannings­
opbouw en spanningsrelaxatie. (-: giOte set, --: kleine set). 

- - - -- --- -------- --.. --- _ .. _ .- --------- -- -- --I 
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------------- --I 

tijd [s] 

figuur 3.10: Relaxatie-modulus voor PS 678£ voor spanningsrelaxatie voor verschillende y: 
0.5, 1, 2, 3, 4, 5 [-J bij t=462 K Lijnen verbinden punten. Bovenste lijn is de 
berekende linea ire relaxatie-modulus. 
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tijd [s] 

figuur 3.11: Verschuiving van niet-lineaire relaxatie-modulus naar de linea ire modulus voor 
PS 678E voor spanningsrelaxatie voor verschillende y: 0.5, 1, 2, 3, 4, 5 [-] bij 
T=462 K 
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figuur 3.12: Verschuivingsfactor hey) voor PS 678E uit spanningsopbouw (o,x,+) en uit 
spanningsrelaxatie na een stap in de afschuiving (*). - en -- zijn gefit op eerste 
normaalspanningsverschil uit spanningsopbouw, . is gefit op de 
afschuifspanning uit spanningsopbouw, ... is functie met data uit Douven [7}. 
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tabeI3.5: Dempingsfunctie-parameters voor dubbele exponentie·le Wagnerfunctie. 

spanningsopbouw spanningsrelaxatie parameterset voor PC 
voor PS 678B voor PS 678B Makrolon CD 2000 

f 0.96 0.9996 0.52 

nl 10.29 0.2116 0.08 I 

n2 0.086 0.0773 0.98 

Bij spanningsrelaxatie na stationaire afschuifstroming is gebruik gemaakt van metingen die 
uitgevoerd zijn bij DSM. Fitten van de parameters op de eerste normaalspanningscoefficient 
zou de beste parameters op moeten leveren, omdat het bereik van de eerste normaal­
spanningscoefficient een nog groter bereik heeft dan de eerste normaalspanningscoefficient bij 
spanningsopbouw. Het bepalen van de parameters kan alleen door het fitten van de 
dempingsfunctie op de meetdata, omdat hey) niet eenvoudig uit de data verkregen kan worden, 
zoals bij de andere twee situaties. Het fitten van de dubbele exponentiele Wagnerfunctie geeft 
de parameterset die in tabel 3.5, kolom 2 staat. Deze parameterset is verder niet in een figuur 
opgenomen. Op te merken valt dat de parameters de enkeleexponentiele Wagnerfunctie sterk 
benaderen en de gevonden waarde van nl =0.21 zeer goed overeenkomt met de 0.22 voor PS, 
van onbekende samensteIling, uit Laun [16]. 

tabel 3.6: Dempingsfunctie~parameters voor PS 678E verkregen uit hey). 

f ~nl-'g,.b n".B 

Wagner enkel expo 0.19 

. Wagner-dubbel .exp. 0.50 . 0.56 0.14 
----I---------.f.-.....-~~-"'*""--=-~-=====""' _ _ ____________ _____ ._._._ .. ___ . _______ _ 

. Papanastasiou 0.12 
- - .-.-.------- ----.-------.----- ----.. -- -... -.. -.-- -- --- ---- ---- ---·----c- --.. -- ------------ --------.-.---_ __ . __ _ ._ ... _ __ . _ _____ ._. __ .. ____ _ _ 

Larson 0.36 

Winter & Soskey 0.18 1.63 

Ter illustratie van de problemen die optreden bij gebruik van verwisselbare platen worden in 
figuur 3.21 en 3.22 eigen metingen die uitgevoerd zijn met verwisselbare platen vergeleken 
met metingen uit Douven [7] resp. met metingen uitgevoerd bij DSM. Bij de 
spanningsopbouwmetingen is de enige overeenkomst de trend in de metingen. Door het 
gebruik van de verwisselbare platen ontstaan fouten in de uitlijning van de plaatkegelgeometrie 
en gaat de stijfheid van de opstelling eerder meespelen in vergelijking met vaste plaat en 
kegel. 

Vit bovenstaande parameterschatting zijn de volgende keuzes gemaakt waar in het volgende 
hoofdstuk mee verder gewerkt wordt. 
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ps: - De parameterset voor de dubbele exponentieIe Wagnerfunctie is bepaald uit eerste 
normaalspanningscoefficient bij spanningsopbouw uit Douven [7] met hCy) en staat in 
tabel 3.6, rij 2. 
- De parameter voor de Papanastasioufunctie is bepaald uit de viscositeit bij 
spanningsopbouw uit Douven [7] en uit eigen metingen met hCy) en staat in tabel 3.6, 
rij 3. 

PC: - De parameterset voor de dubbele exponenti<!le Wagnerfunctie is overgenomen uit 
Douven [7] en is bepaaid uit steady-state data voor de afschuifviscositeit. De waarden 
staan in tabel 3.5, kolom 3. 

------------~~~ 

- De parameter voor de Papanastasioufunctie kan niet worden bepaald uit metingen en 
wordt in het volgende hoofdstuk bepaald. 
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tijd [5] 

figuur 3.13: Invloed van de tijdstap M, die nodig is om de stap in de afschuiving aan te 
brengen, bij gebruik van het Wagnermodel. ll.t=O, 0.04, 0.08, 0.12, 0.16, 0.2. 
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tijd [5] 

figuur 3.14: Afschuifviscositeit voor PS 678E voor spanningsopbouw voor verschillende y: 
0.4, 1, 2, 4 [s-l J bij T=462 K Lijnen verbinden punten. (0: metingen uit Douven 
[7J, x: eigen metingen). 
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Wagner (dubbe\ exp.) 

-: 0.96 0.29 0.086 

- : 0.50.560.14 

000 0 000 0 
_ .. -----

o ~ __ -.oa.-:- ... - -- ___ -JJ....-J)--. ________ ... _-_________ ... ____ ~ ... ___ - ... 

--~-~-~-~-~-~-~-~~~-~-~-~-~-e--e--e--e--
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figuur 3.15: Eerste normaalspanningscoefficient voor PS 678E voor spanningsopbouw voor 
verschillende y: 0.2, 0.4, 1, 2, 4 [s-l] bij T=462 K (0: metingen uit Douven [7], 
--: fit op meetdata, -: fit op hey)). 
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figuur 3.16: Afschuifviscositeit voor PS 678E voor spanningsopbouw voor verschillende y: 
0.2, 0.4, 1, 2, 4 [s-1] bij T=462 K (0: metingen uit Douven [7], --: fit op 
meetdata, -: fit op hey)). 
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figuur 3.17: Eerste normaalspanningscoefficient voor PS 678E voor spanningsrelaxatie voor 
verschillende y: 0.2, 0.4, 1, 2, 4 [s-l] bij T=462 K (0: metingen van DSM, --: 
fit op meetdata, -: fit op h(y)). 
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tijd [s] 

figuur 3.18: Afschuifviscositeit voor PS 678E voor spanningsrelaxatie voor verschillende y: 
0.2, 0.4, 1, 2, 4 [s-l} bi} T=462 K (0: metingen van DSM, --: fit op meetdata, -
: fit op h(y)). 
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figuur 3.19: Eerste narmaalspanningscoefficient vaar PS 678E vaar spanningsapbauw vaar 
verschillende y: 0.2, 0.4, 1, 2, 4 [s-l] bij T=462 K (a: metingen uit Dauven 
[7]). 
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figuur 3.20: Eerste narmaalspanningscaefficient vaar PS 678E vaar spanningsrelaxatie vaar 
verschillende y: 0.2, 0.4, 1, 2, 4 [s-l] bij T=462 K (a: metingen uit Dauven 
[7]). 
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tijd [5] 

figuur 3.21: Afschuifviscositeit voor PS 678E voor spanningsopbouw voor verschiilende y: 
0.1, 0.2, 1, 2, 4 [s-lJ bij T=462 K Lijnen verbinden punten. (0: metingen uit 
Douven [7J, x: eigen metingen). 
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figuur 3.22: Afschuifviscositeit voor PS 678E voor spanningsrelaxatie voor verschillende y: 
0.2, 1, 2, 4 [s-lJ bij T=462 K Lijnen verbinden punten. (0: metingen DSM, x: 
eigen metingen). 
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Hoofdstuk 4 

VergeUjking van de constitutieve modellen voor niet-Uneair gedrag 

4.1 Inieiding 

In dit hoofdstuk worden de constitutieve modellen van Leonov en Wagner met elkaar 
vergeleken voor niet-lineair gedrag in afschuiving, waarbij gebruik wordt gemaakt van de 
parametersets die in het vorige hoofdstuk zijn bepaald. Voor het Wagner model is ook de 
Papanastasiou variant uitgewerkt. Om de modellen met elkaar te vergelijken worden 3 situaties 
bekekeken: 

spanningsopbouw bij verschillende constante afschuifsnelheden. 
spanningsrelaxatie na stationaire afschuifstroming bij verschillende constante 
afschui fsnel he den. 
spanningsrelaxatie na een stap in de afschuiving bij verschillende afschuivingen. 

De parameters uit de lineaire metingen voor PS en PC staan in paragraaf 3.4.3. De parameters 
uit de niet-lineaire metingen staan in paragraaf 3.4.4. Voor PC is echter nog geen parameter 
voor Papanastasiou bepaald. Uit viscositeit die met het Wagnermodel is berekend is hey) met 
vergelijking (2.83) berekend. Door Papanastasiou te fitten op hey) kan de parameter gevonden 
worden. Dit is ook gedaan voor PS. De waarden staan in tabel 4.1. 

_ _____ ~tabeLA~dempil1gsfnl1J.:tie41aLamete~QQ~ap...flnastasl""'·o...,U'--'u""i"'-t _____ ___ _____ _ 

.... __ ._--_ .. _ .... 

fit van de berekende Wagner viscositeitsverloop bij spallningsopbouw. 

PS 678E PC Makrolon CD 2000 

a -0:U78-3------ -UJl479 

4.2 Spanningsopbouw bij constante afschuifsnelheid 

Bij spanningsopbouw worden de afschuifviscositeit 'Y) + en de eerste normaal 
spanningscoefficient e+, zoals gedefinieerd in vergelijking (2.51) en (2.52), bekeken voor y 
= 0.1, 1, 10, 100, 1000 [S-l]. Voor het Leonov model moeten vergelijkingen (2.27), (2.28) en 
(2.29) met randvoorwaarden (2.32) numeriek worden opgelost voor bepaling van vergelijking 
(2.19) en samen met vergelijking (2.20) worden ingevuld in vergelijking (2.18). Voor het 
Wagner model zijn de analytische vergelijkingen (2.58) en (2.59) gegeven door Laun (Laun 
[15]). Voor het Papanastasiou model moeten vergelijking (2.77) en (2.78) numeriek worden 
opgelost. Voor PS staan de resultaten in figuur 4.1 en 4.2 en voor PC in figuur 4.3 en 4.4. 
Uit de figuren 4.1 tim 4.4 valt op te maken dat: 

bij toenemende y de eindwaarden van Leonov afwijken van de andere twee. 
Wagner eerder afwijkt van de omhullende dan de andere twee. 
Papanastasiou bij de eerste normaalspanningcoefficient geen overshoot vertoont. 
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4.3 Spanningsrelaxatie na stationaire afschuifstroming 

Bij spanningsrelaxatie worden de afschuifviscositeit 11 en de eerste normaal 
spanningscoefficient a-,zoals gedefinieerd in vergelijking (2.51) en (2.52), bekeken voor y = 
0.1, 1, 10, 100, 1000 [S-1]. Voor het Leonov model is de analytische vergelijking (2.33) met 
randvoonvaarden (2.35) gegeven. Voor het Wagner modei worden de anaiytische 
vergelijkingen (2.64) en (2.65) uitgewerkt. Voor het Papanastasiou model moeten 
vergelijkingen (2.79) en (2.80) numeriek worden opgelost. In figuur 4.5 en 4.6 staan de 
resultaten voor PS en in figuur 4.7 en 4.8 staan de resultaten voor PC. 
Vit de figuren 4.4 tim 4.8 valt af te lezen dat: 

Het Leonov model bij PS eerder afvalt en bij PC een lagere waarden geeft dan de 
andere twee modellen. 

4.4 Spanningsrelaxatie na een sprong in de afschuiving 

Bij spanningsrelaxatie wordt de relaxatiemodulus G(t), zoals gedefinieerd in vergelijking 
(2.53), bekeken voor y = 0.1, 1, 10, 30, 60 [-]. Bij de vergelijking van de modellen wordt 
steeds een staptijd van 1\t=O genomen. Voor het Leonov model is de anaiytische vergelijking 
(2.33) met randvoorwaarden (236) gegeven. Voar het Wagner model worden de analytische 
vergeIijkingen (2.67) en (2_77) gebruikL Voor het Papanastasiou model moeten vergelijkingen 
(2.81) en (2.82) numeriek worden opgelost. Voor PS staan de resultaten in figuur 4_9 en 4.10 
en voor PC infiguur4.11 enA.12. .._, 

___ V_i_t -,-de figuren 4.9 en 4.10 valt af te lezen dat het Leonov model biLJ1Qgere y's sterk_afiyijkL __ - I 
van de andere twee modellen. 
Vit de figuren 4.9 en 4.10 valt af te lezen dat: i 

Leonoveengrote overschattingIT1aakt voor debeginwaa.r4ein de rela)(ati~-l119<itlltlsbijJ 
.. -- Joenemende-y-Ln-ver-g-eli-jkin-tGt-de-and€f€--tw€€4nooellen.-In-3ppendi-x-E-is-dit-versehH--------1 

tussen de 2 modellen aan de hand van de vergelijking verklaard_ _. i 
---~-- ... -bijFS-er-een-gmot-verschil-is-tussenWagner-en-Papanastasioubij·toenemende-y: -

Geconc1udeerd kan worden dat het Leonov model bij de relaxatie-modulus afwijkt van de 
andere twee en dat verschillen tussen het Wagner en Papanastasiou model voor een groat deel 
veroorzaakt worden door de parameterkeuze. 
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figuur 4.1: Afschuifviscositeit bij spanningsopbouw voor PS 678E voor y: 0.1, 1, 10, 100, 
1000 [s-l] bij T = 462 K 
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tijd [s] 

figuur 4.2: Eerste normaalspanningscoefficient bij spanningsopbouw voor PS 678E. Legenda 
als in figuur 4.1. 
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figuur 4.3: Afschuifviscositeit bij spanningsopbouw voor PC Makrolon CD 2000. Legenda a/s 
in figuur 4.1. 

- -- -I 

----------!H~S~:::r::::':~~:':=I:~:'"':!:'~===~~~~::::!:::E:EEi;TIrr=--=-~---=~rrr:,===-- -=-=--=--=-~---==========-=-=-~--=t-I 
I -: Leonov 

_____ 1 

-- ---J. 
--~=4------------- -__t 

~":"-"-=..:;..-----"'""":'"::::-~-.,.,.,.....-..",..,..---; - ----, 

N 104 
- -CI2 ---:---

'" 

tijd [s] 

figuur 4.4: Eerste normaalspanningscoefjicient bij spanningsopbouw voor PC Makrolon CD 
2000. Legenda als in figuur 4.1. 
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figuur 4.5: Afschuifviscositeit bij spanningsrelaxatie na stationaire stroming voor PS 678E. 
I Legenda als in figuur 4.1. 
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figuur 4.6: Eerste normaalspanningscoefficient bij spanningsrelaxatie na stationaire stroming 
voor PS 678E. Legenda als in figuur 4.1. 
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figuur 4.7: Afschuifviscositeit bij spanningsrelaxatie na stationair stroming voor PC Makrolon 
CD 2000. Legenda als in figuur 4.1. 
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figuur 4.8: Eerste normaalspanningscoefficient bij spanningsrelaxatie na stationaire stroming 
voor PC Makrolon CD 2000. Legenda als in figuur 4.1. 
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figuur 4.9: Relaxatie-modulus voor PS 678E voor y: 0.1, 1, 10, 30, 60 [-J bij T = 462 K 

...... 
'" ~ -.-£ 

:~ 
> 

-: Leonov . 

~.,__----- -: Wagne;.,L[_· ______ ~ 

. -.: P~J>~nastasil)u 

~,----------------I 

101 102 

tijd [s1 

---1 
i -----.. -. -- --. . .. ...... -... -.- .- .. . _.--1. .- ---------- ·_-1 

~1· ------------ -------1 

figuur 4.10: Relaxatie-modulus voor PC Makrolon CD 2000. Legenda als in figuur 4.9. 
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Hoofdstuk 5 

RELATIES TUSSEN VISCO-ELASTISCHE GROOTHEDEN 

5.1 Inleiding 

Er bestaan in de reologie diverse relaties tussen de visco-elasticitische grootheden, die kunnen 
worden gebruikt om data en resultaten te vergelijken. Andersom kunnen met bekende data en 
meetresultaten de gevonden relaties worden geverifieerd. 

5.2 Relaties 

De Kramers-Kronig vergeIijkingen geven relaties tussen de verschillende lineaire materi­
aalfuncties die verkregen zijn uit lineair dynamische metingen (Booij [6]). De benaderings­
relaties zijn gevonden voor de componenten van de complexe dynamische afschuifmodulus 

G*(ioo) = G'(oo)+iGI/(oo) = Gjoo)exp(i5(oo» (5.1) 

De relaties zijn 

GI/( (0)'" .::( dG'( U») 
2 dInu 

U-Ol 

(5.2) 

G'(oo)-G'(O) ... _~(d(GI/(U)/U») 
2 dInu 

U-Ol 

(5.3) 

(5.4) 

In figuur 5.1 tim 5.4 staan de resultaten voor PS en in de figuren 5.5 tim 5.8 staan de 
resultaten voor pc. Vit de figuren 5.2, 5.3, 5.6 en 5.7 blijkt dat relatie (5.2) en (5.3) 
veranderingen in de afgeleide van de beschrijvende curve te sterk weergeven. De knik in 
figuur 5.7 wordt veroorzaakt doordat de afgeleide van de afgeleide curve naar oneindig gaat 
en dus de benadering dan niet meer klopt. Relatie (5.4) geeft weI een goede beschrijving zoals 
ook in de literatuur wordt beschreven [6]. 

De Cox-Merz regels geven relaties tussen de dynamische data als functie van de hoek­
frequentie 00 en de steady-state data als functie van de afschuifsnelheid y (Leblans [17]). 
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De eerste Cox-Merz regel is 

11 j (0) at 11 ( Y )1 _ OJ (5.5) 

Gjoo) 
met 11 j (0) - . In figuur 5.9 en 5.10 staan de resultaten voor PS en resp. PC. Het 

00 
blijkt dat relatie voor aIle afschuifsnelheden zeer goed voldoet. 
De tweede Cox-Merz regel is 

doey) GlI( (0) ." '( ) - _'YI00 dy 00 .• 1»-1 
(5.6) 

11'(00) is de dynamische modulus. In figuur 5.11 en 5.12 valt te zien dat voor beide materialen 
een overschatting wordt gemaakt door de tweede Cox-Merz regel. 

De Gleissle relaties geven een verband tussen de viscositeit resp. eerste normaalspannings­
coefficient bij zeer lage afschuifsnelheid en de steady-state waarden. 
De eerste Gleissle relatie geldt voor de viscositeit en is 

11o(t) - 11(Y), voor yt"" 1 (5.7) 

In figuur 5.13 en 5.14 staan de resultaten voor PS en resp. PC. Te zien is dat al1e curves 
praktisch samenvallen en deze relatie geldig is over een groot afschuifsnelheidsgebied. 
De tweede Gleissle relatie geldt voor de eerste normaalspanningscoefficient en is 

'\jJlO(t) - '\jJl(y), voor yt - k 2sks3 (5.8) 

-----Delog16g plofvan "1V1( y) elide loglog'-pfot van- ljJ~~(i) gespiegeldin de tijdas, dus '\jJ1O( lit), 

.. - ----.ne1515en aezeffde VOftu. TIe· beide . curves -vanen samennashiften"over de log y ..;a:Sll1et factor 
k. In de figuren 5.13 en 5.14 staan de relaties voor PS en resp. PC. In beide gevallen is k=3 
gekozen. De verschillende curves vallen vrijwel sam en. 

i 
"' j 

! 
_.""-".--: 

I 
. -1 

I 
I .----.o.----:------r 
I --._-........ . . ... -.. --..... -.......... -.-.. -... . .. .... -.----.. - ... -.. --.. -.-- .. ---... -... . ....... -..... -........ --- .. -- .. -.-.. .. -- ........ -.. -- ..... -----.. -... -.......... --.. -.. -.--..... -........ ,..... . .. · .. ·-1 

Laun's rule geeft een relatie tussen de steady-state eerste normaalspanningsverschH en de . ~;;! 
.. ---.. --- -~.--: ........ oy,oamis_G..he . groQthe-den.--neJelatie-i~:...----·-----------··------·----.~-~-"---- -~-' -_.- · .... ·----1 

8(y)_2G'[1+(£)21o.7 (5.9) I 
s 00 2 l Gil 

In het limiet geval dat 00 naar 0 gaat, geldt e s "" 2G' / 00 2
• In figuur 5.15 en 5.16 staan de 

resultaten voor PS en resp. PC. Bij de hogere afschuifsnelheden voldoet de relatie goed. Bij 
de lagere afschuifsnelheden geeft de relatie een te hoge waarde. 

Al-Hadithi heeft en vergelijkbare relatie voor Laun's regel afgeleid [29] 

9 s(Y )-2 G' [(11 0 +11
/
)G' +11

112 

(02 200(11')2 
(5.10) 

met 110 de nulviscositeit zoals gedefinieerd in paragraaf 2.5.1. Resultaten hiervan staan ook in 
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figuur 5.15 en 5.16. Bij hoge afschuifsnelheden geeft deze relatie een overschatting. 

De Lodge-Meissner relatie wordt gegeven voor spanningsrelaxatie na een stap in de 
afschuiving en is 

(°11 - 022)/y2 = o 12 /y (5.11) 

Deze wordt verder niet gecontroleerd. 

De vermelde relaties zijn de op dit moment meest bekende relaties om dynamische metingen 
en niet-lineaire metingen met elkaar te vergelijken of om niet-lineaire data uit de verschillende 
modellen te controleren met meetdata. Geconc1udeerd mag worden dat vooral de eerste Cox­
Merz regel en de eerste Gleissle 'mirror' relatie zeer goede overeenstemming geven. 
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10-3 10-2 10-1 100 101 102 103 104 105 106 

frequency [s-l] 

figuur 5.1: Dynamische, opslag- en verlies-modulus uitgezet tegen de frequentie voor PS 678E 
bij T=462 K 
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frequency [s-l] 

figuur 5.2: Verliesmodulus uitgezet tegen de frequentie voor PS 678E bij T=462 K. 
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frequency [s-l] 

figuur 5.3: Opslagmodulus uitgezet tegen de freguentie voor PS 678E bij T=462 K 
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figuur 5.4: Verlieshoek uitgezet tegen de frequentie voor PS 678E bij T=462 K. 
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frequency [8-1] 

figuur 5.5: Dynamische, opslag- en verlies-modulus uitgezet tegen de frequentie voor PC 
Makrolon CD 2000 bij T=462 K 

o 
o 

o 
o 

o 
o 

o 
0°0 

o 
o 

o 
o 

o 
o 

0
0 

o 

0: meting 

-: Kramers-Kronig 

101L-----~-L--~------~----~----~------~----~----~ 
103 102 104 10-4 10-3 10-2 10-1 100 101 

frequency [8-1] 

figuur 5.6: Verliesmodulus uitgezet tegen de frequentie voor PC Makrolon CD 2000 bij 
T=462 K 
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figuur 5.7: Opslagmodulus uitgezet tegen de frequentie voor PC Makrolon CD 2000 bij 
T=462 K 
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figuur 5.8: Verlieshoek uitgezet tegen de frequentie voor PC Makrolon CD 2000 bij T=462 
K 
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figuur 5.9: Stationaire afschuifviscositeit uitgezet tegen de afschuifsnelheid voor PS 678E bij 
T=462 K 
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figuur 5.10: Stationaire afschuifviscositeit uitgezet tegen de afschuifsnelheid voor PC 
Makrolon CD 2000 bij T=462 K 
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afschuifsnelheid [s-l] 

figuur 5.11: Stationaire afschuifviscositeit en dynamische viscositeit uitgezet tegen de 
afschuifsnelheid voor PS 678E bij T= 462 K 
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figuur 5.12: Stationaire afschuifviscositeit en dynamische viscosltelt uitgezet tegen de 
afschuifsnelheid voor PC Makrolon CD 2000 bij T=462 K 
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afschuifsnelheid rs-11 

figuur 5.13: Viscositeit (isle Gleissle relatie) resp. eerste normaalspanningscoefficient (2de 

Gleissle relatie) uitgezet tegen de afschuifsnelheid voor PS 678E bij T=462 K 

c __ lste G-Ieisslerelatie 

---------- - - - - - - ----

-: Leonov 

-: Wagner 

-.: Papanastasiou 

103 104 

afschuifsnelheid [s-l] 

figuur 5.14: Viscositeit (isle Gleissle relatie) resp. eerste normaalspanningscoefficient (2de 

Gleissle relatie) uitgezet tegen de afschuifsnelheid voor PC Makrolon CD 2000 
bij T=462 K 
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figuur 5.15: Eerste normaalspanningscoefficient uitgezet tegen de afschuifsnelheid voor PS 
678E bij T=462 K 
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figuur 5.16: Eerste normaalspanningsverschil uitgezet tegen de afschuifsnelheid voor PC 
Makrolon CD 2000 bij T=462 K 
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Hoofdstuk 6 

Conclusies en aanbevelingen 

Conc!usies 

Vit het onderzoek zijn enkele punten naar voren gekomen die puntsgewijs vermeld zullen 
worden. 

Dynamische metingen zijn goed uitvoerbaar. De temperatuur-dichtheidscorrectie wijkt 
bij PS weI af van de voorspellingen. 
Het bepalen van een discreet spectrum gaat moeilijk. Vit de literatuur zijn meerdere 
methoden bekend die echter ook nog niet perfect werken. 
Aile drie modellen zijn goed uit te werken. Het Papanastasiou model heeft als nadeel 
dat de integraal in de vergelijkingen niet analytisch op te lossen is. 
Niet-lineaire metingen zijn moeilijk uitvoerbaar daar grote nauwkeurigheid in acht moet 
worden genomen. Deze experimenten zijn alleen goed uitvoerbaar met vaste plaat-kegel 
geometrie. Meten onder stikstofatmosfeer geeft beter reproduceerbare resultaten. 
De bepaling van de dempingsfunetie-parameters uit spanningsrelaxatie na een stap in de 
afschuiving en spanningsopbouw experimenten geeft geen problemen. Vit 
spanningsrelaxatie na stationaire afschuifstroming experimenten kan de parameter alleen 

____ ~~_____ vialitt~I! 012 del}l~yJgata Y-~Ign~g~!1 w.Qrd.~I!.D~zegat(1J)evaU~l1teI_w~ly~_el inform_a1~ _________ _ 
om tot een goede waarde van de parameter te komen . 

. Vergelijking van de modellen laat-zien· alserverschillenzijndeze bij-deeerste 
normaalspanningscoefficient steeds het grootst zijn. 

Aanbevelingen voor verder onderzoek. 

Verder onderzoek naar de dempingsfunctie van Winter & Soskey als uitbreiding op de 
dempingsfunctie van Papanastasiou moet gedaan worden. 
Onderzoek naar bepaling van de dempingsfunctie uit spanningsrelaxatie na stationaire 
afschuifstroming experimenten. 
Bepaling van het discreet spectrum uit dynamisehe data zou verder onderzoeht kunnen 
worden daar dit een zeer belangrijke materiaalkarakterisering is. 
De bestaande modellen kunnen onderzocht worden voor multi-step testen. Hier kunnen 
dan ook experimenten mee gedaan worden op de Rheometries. 
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APPENDIX A 

Bepaling van h(y) uit spanningsopbouw-experimenten bij afschuiving 

Voor eenvoudige afschuiving is de linkse Gauchy Green rektensor B gegeven als 

1 +y 2(t-t' ) 

B t(t-t' ) = y (t- t') 

o 

y (t-t' ) 0 

1 0 

o 1 

Voor de spanning geldt vergelijking (2042) en voor de afschuifspanning geldt dan 

o 

a I2 (t) = I m(t-t')h(t,t')y (t-t')dt' + L m(t-t')h(t,t')y (t-t')dt' 

t 

= [m(t-tl)h(t,tl)y (t-t')dt' +h(t)y (t)G(t) 

o 

omdat G(t)= f m(t-t')dt. 
-00 

(A. 1) 

(A. 2) 

.n .n - .•. ~=---(A.3) ... 

~~=-C>p=tij~~tipt::::() •• -wordtce~I1-~~I1sta.nte··afs~l111if~I1~llI~i(ly-opgetegd.;.:....c==- ••••.• =-.......~ __ = .•.. 

dO, (t). ... oh(t) 0 

~2 .... m_(_t.)h_'t)_y-(_t)_+_ -. · -,'f-'tJG.,.t)------------.---------~---.--.---.-.-. ___ ... __ . __ 
at at 

+h(t)y(t)G(t) +h(t)y (t) aG(t) 
at 

aaI2 (t) -m(t)h(t)y (t) +G(t)~[h(t)y (t)] -h(t)y (t)m(t) 
at at 

=G(t)~[h(t)y (t)] 
at 
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Patiele integratie geeft 

I a (tl) I 

I
- 1- 0'12 dtl"'I~[h(tl)y (t')]dt' 
a(tl) at' at' 

(A. 6) 

(A.7) 

(A. 8) 

O'12(t) -II a (t') m(t') )dtl-h(t)y (t) 
a(t) 12 a 2 (t') 

(A.9) 

Omschrijven geeft 

j 

i 

h(t) __ 1_[O'12 (t) -It G 12(t')m(tl) )dtl] 

yet) a(t) a 2(t') 
(A. 10) 

of met y -'tot I 

h(y~ ~ '? n-=~U;;(Y~WT~y ,]! __ -__ ----_----__ ~-_-=~------~_______:_~{~.U~l .• ~-=:-:------------ ------ ----- ____ .=- -=t! 
.. ... . - . . "l \Y ? G(y) I 

_ '_". ___ - --Y.ooLhet-bepalen-. va-n- h(Y2=-~!=~~t- ~~~t~_o!?:21]l1~tll~p]ijjIi:IigsverscI1fCwordtop- ana-!-17ge-weg- - - --~=~ 
-- - --._- -- -- - --- -- -- ----- - - -- ---- - -~ 

t 0 -~=-I . 

__ ______ -----·~-<It"=-[dt(L~l)E(-t,t'-)r-'4-t--'-i-0-d-tl+-ffltt-t-='-)-k(r,ttJT2-r.:t-~-tIJalf- -- -- -----(1t.T2r ------ - --- --l-
~ -<1> 

uitgewerkt en voIgt met y .. y ot 

(A. 13) 
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APPENDIX B 

Afleiding van Wagner-vergelijkingen voor niet-lineair gedrag 

Voor de afieiding van de vergelijkingen wordt steeds uitgegaan van vergelijking (2.54) en 
(2.55) en wordt steeds een enkelvoudigeexponentiele dempingsfunctie volgens verglijking 
(2.46) gebruikt. Voor spanningsopbouw worden de randvoorwaarden (2.57) ingevuld en wordt 
(2.54) 

Uitwerken van de integraal levert, met t . - ( 2. + ny ) t 
r,1 /... 

M 

012( t).y L GJe -(llA,+n't)t 

i-I 

MG./... 

1 

t'<O 
(B.1) 

(B.2) 

+ Y L 1 1 (1 - e -t", ( 1 + t . ) ) 
.~----ji~~l-+-ni'-k iF r,1 

------~ ------- ----~ 
I 

__ . ..1 

eteerstedeel kan omgeschreven worde'n IOC- --
--- - - - - - - f 

I 
M G.A. 

-. -. __ :~:==--=~~ - -:=~~~-~2~=X~~~ :cr±-~·t~~):=~-~~~-t~fi~~_!:=:~:~~~~~~---=-=- - ----:--- ... - ---~-- ~---- ---.- - =~~---. --=--~~:~~ -- ---
I 
I --------=--'] _., 

Samenvoegen geeft vervolgens 
---.. --,.-~-.- ----.-----.--- .------~----

----- ... --- -------~-------M- ---V~A.------- -·--- ·------ ------.-------

012(t) ... y L 1 1 (1-1e -t",( 1-ny /...t .». 
i-1 (1 +ny /..y 1 r,1 

(B.4) 

Voor het eerste normaalspanningsverschil voIgt een analoge afleiding. De viscositeit en de 
eerste normaalspanningscoefficH!nt volgen met definities vol gens vergelijking (2.51) en (2.52). 

Voor spanningsrelaxatie na stationaire stroming worden de randvoorwaarden (2.63) ingevuld 
in (2.54), dit geeft 

M G 0 

012(t) ... L _i f e -(t-t')/A'e-n(Y(t-t')-t t)( y (t- t') -y t) dt' 
i-I /.. i _GO 

t'<O (B.5) 

+0 t'>O 
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Ret tweede deel is dus nul. Uitwerken van het eerste deel geeft vervolgens 

~ G.A. tlA. a (t) =y L..., l l e - . 
12 i-1 (1+nyA;)2 

(B.6) 

Voor het eerste normaalspanningsverschil voIgt weer een analoge afleiding. 

Voor spanningsrelaxatie na een stap in de afschuiving worden de randvoorwaarden (2.66) 
ingevuld in vergelijking (2.54) 

Ret eerste deel is nul. Uitwerken van tweede en derde deel geeft vervolgens 

M G A -tlA., 
a

12
(t)=y L i i~ 2 (1_e-(1/A.,+nY)M«J:.. +ny )L\t+l») 

i-1 (1 + n y A;) Ai 
M 

+y L G
i
L\te-tlA.'e-(lIA.,+nY)M 

i-1 

~ ____________ NaQJl1~chrijvensan_het 1Weed~~(;~l~-,H) de~~v~r~lijldngYQlgt ___ ~ ____ ~~~ __ 

M g 1 o-tl;"', 

(B.8) 

-~-==-=---Dezevelgelijking-kari-wordenuitgewea(t=ioIeenreek-s,met~Y-='Y£-t-.-Met dedefiIliiie--voor 
de relaxatie-modulus vol gens vergelijking(2.53)geeft dit vergelijking(2.67). Vo()£g~eerste 

- ~-~-------n0ffi1aalspanningsm0aulusvelgt-een-anal0ge-atleiding;-- -----------~~---- ~ ---~ -- - - - - -
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APPENDIX C 

Aflelding van Papanastasiou-vergelijkingen voor nlet-lineair gedrag 

Voor de afleiding van de vergelijkingen wordt steeds uitgegaan van vergelijking (2.54) en 
(2.55) echter met de dempingsfunctie vol gens verglijking (2.47) en niet volgens vergelijking . 
(2.46). Voor spanningsopbouw worden de randvoorwaarden (2.57) ingevuld en wordt de 
afschuifspanning 

M GO. 
a (t)_"'t"'_iJe-(t-tl

)/}.., yt dt' 
12 L-t... 1 '22 

i-1 II. i _IX> + a y t 

MGt • ( ') 
+ L _i [e-(t-tl

)/}.., y t-t dt' 
i-1 Ai 1 + ay 2(t-t')2 

t'<O 
(C.l) 

t'>O 

Uitwerken het eerste dee I van de integraal Ievert 
M 

() . ~ G -tl}.. 1 (C 2) i 
a 12 t 1'" Y L..J J e ' . . I 

i-1 1 + ay 2t
2 

. 1 

Het tweede kan niet analytisch worden uitgewerkt. J 
Voor het eerste normaalspanningsverschil voIgt eeIi analoge afleiding. De viscositeit en de I 
eerste normaalspanningscoefficient volgen met definities volg~!ls verg~kin~(25.1f-en*252)-'------1 

______ V'--'oJlLSPallllin.~asJati9Jla.ire-:st!Dl!!i:ng . .worden ae randvoorwaarden (2;63)-ingevuld . 
.. .. . -~vooi- d6-afschuifspanning, dit geeft 

J 

- ~ .~'-_~::"j~lrif i.i~~,c,!)I"::;:-I\;~~~;;j~0;?JiC-= -~-=~t!<Ji-----=-=-~==Tci)-- .. -.~.. ~ .... 
__________ ----. +9 ___ ------.. -----t~~O---·· .--- ---- ------ ---1 -

Het tweede deel is dus nul. Uitwerken van het eerste deel geeft vervolgens _ I 

I 
I 
i 

M G 0 

(t) - - . L i -t/", J tl/", t' dtl a
12 

y _e e . 
... l ' 2 !2 i-1 lI. i _IX> +ay t 

(C.4) 

Voor het eerste normaalspanningsverschil voIgt weer een analoge afleiding. 
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Voor spanningsrelaxatie na een stap in de afschuiving worden de randvoorwaarden (2.66) 
ingevuld en voIgt voor de afschuifspanning 

t-t'<t 

t s t - t' < t + fj. t 
(C.5) 

t - t' '2 t + il. t 

Het eerste deel is nul. Uitwerken van tweede en derde deel geeft vervolgens vergelijking 
(2.81). Invullen van y -y fj.t en uitwerken geeft dan 

M G.e-(t+I!.t)/)", 

a 12 (t) -y L -' -----,--
i-1 1+ay2 (C.6) 

M GO, t'/).. 
-y L -. ie-II)", fj.t I t e' dt' 

i_1 Ai y2 _A/(At/y)Z+att2 

Voor fj.t=O valt tweede deel weg en voIgt vergelijking (2.69). Voor de eerste normaal­
spanningsmodulus voIgt een analoge afleiding. 

i 
I 

- - - - ---_. __ .. - - --- _ . - --- -.---.----. ---~ 
I 

"-I 
I 

_ _ _______ . __ . ____ ._._ .--.. ---.-.-.--- .. .. - -- - - -==\-
-.--------.--.. --.- ...... -~-.. -.- .---- --...... - - ... -------------- --.- ... .... -------... -.-..... .... -------.----.-.. . ·- 1 

...... . --.- - -----".'------.. -.~.--.'-'-.... - , 

--_.- _ .. _-- --._-_._-----_._-- ----
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APPENDIXD 

Uitgebreide lineaire parameterset voor PS en PC. 

De parameters ,\vaar verder mee ge\''1erkt is, zijn gevonden via directe kleinste k:\vadraten 
methode met een gekozen relaxatietijdenspectrum. 

tabel D.l.: lineair visco-elastische parameters voor PS 678E. 

mode nr. Leonov WagnerlPapanastasiou 

11r = 0.809 Pas 

Ai s 11i Pas s 11i Pas 

1 3.162 3.743e+3 1e+1 8.460e+2 

2 S.275e-1 4.821e+3 2.424 3.407e+3 

3 8.79ge-2 2.330e+3 5.878e-1 3.823e+3 

4 1.468e-2 6.095e+2 1.425e-1 2.41ge+3 
---------~ ~--------- -------~-- -----~---- ------------ ----------- -------"------~---.------ ----------

5 2.448e-3 1.066e+2 3.455e-2 9.786e+2 

6 
... 

4.084e-4 2.530e+1 8.377e-3 2~802e+2 

7 6.813e-5 6.277 2.031e-3 7.471e+1 
-,-------= 

. _-.. - ---- -- 8- 1:136e...:5 - 2:913 4.923e;;4- 2~-o82e;'Fl- ------

-- ------ ----9-- .·I--l.-896e-6------8.6-92e4----1.194e~4-- -8.13'7 ---------

10 3. 162e-7 1.163 2.894e-5 3.198 

11 7.017e-6 1.682 

12 1.701e-6 7.61ge-1 

13 4.125e-7 4.791e-1 

14 1e-7 1.424 
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tabel D.2.: lineair visco-elastische parameters voor PC Makrolon CD 2000. 

Leonov Wagner/Papanastasiou 

mode nr. 1.854e+l Pas 

i Aj s 'YJj Aj s 'YJj Pas 
Pas 

II I 
1 1 2.298e+3 1 2.840e+l 

-

2 3.l63e-l 1.228e+4 2.783e-l 1.403e+4 

3 le-l 1.220e+4 7.743e-2 1.266e+4 

4 3.163e-2 7.555e+3 2.l54e-2 6.502e+3 

5 1e-2 2.985e+3 5.995e-3 1.89le+3 

6 3.l63e-3 8.020e+2 1.668e-3 4.355e+2 

7 le-3 2.242e+2 4.642e-4 1.036e+2 

8 3.l63e-4 6.58le+l 1.292e-4 5.044e+l 

9 le-4 3.986e+l 3.594e-5 2.l96e+l i , 

10 3.l63e-5 2.9l4e+l le-5 2.87ge+l 
.,.1 

------------------------------1 

- - - -- - -- - - -- --- ---- - -- ---- ------------ - --------------_._--- ---_ .... -_._ -- ---"-----"- ---- ---- _ .. _--------------- -- - ------ - - -- - - - - --- - - -
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APPENDIX E 

Verschil tussen Leonov en Wagner model bij spanningsrelaxatie na stap in 
de afschuiving 

De overschatting van het Leonov-model t.o.v. het Wagner-model kan worden verklaard aan 
de hand van de vergelijkingen (2.37) en (2.67) als~t=O. 

Leonov Wagner 

Voor t=O voIgt 

._ - --- - _ .. _-- ---
Voor t -+ 00 voIgt 

__ . ___ _________ Q~.lt!!1ietg~_y~He.I1._v_oor yozij.n': ~ ____ ~ ____ -.-. -- - -- ---- -- ----------- - - ------- - ----- --­
Yo« 1 

() ~ 11 i -I/A a 12 t = L.., -y oe . 
i A, , 

() ~ 11 i -I/A 
0 12 t = L.., -yoe . 

i A, , 

In het lineaire geval zijn beide modellen dus gelijk aan elkaar. 
Yo» 1 

a 12 (t) _ L 11 i 4 e -I/A, 

i Ai Yo 

Hier ontstaat een afwijking tussen de twee modellen met factor 2n2
• Stel n=0.25, dan wordt 

het verschil bij Yo » 1 geJijk aan 8. 
Een analoge afleiding kan worden gevolgd voor een dubbelexponentiele Wagnerfunctie 
volgens relatie (2.56). 
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