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Description

La présente invention est relative a un procédé de caractérisation du comportement viscoélastique d'un
matériau, ainsi qu'a un appareillage permettant la mise en oeuvre de ce procédé. Plus particuliérement, la pré-
sente invention est du domaine de la mesure de caractéristiques rhéologiques de corps viscoélastiques, no-
tamment du type des élastoméres naturels ou synthétiques et des mélanges élastomériques. L'appareillage
et le procédé permettent la détermination simultanée de descripteurs de viscosité et d’élasticité.

Dans l'industrie du caoutchouc, la mise en oeuvre revét une importance capitale. En fait, elle consiste en
une série d’opérations complexes dont la régularité conditionne la qualité et la constance des produits finis :
mélangeage de la gomme brute, incorporation de charges et ingrédients, mise en forme, vulcanisation.

Les élastoméres et les mélanges élastomériques, matériaux viscoélastiques, lorsqu’ils sont soumis a un
état de contrainte, présentent une réponse fonction du temps décomposable en deux termes, 'un visqueux,
I'autre élastique. Le premier traduit la plus ou moins grande facilité d’écoulement, le second la tendance plus
ou moins marquée de retour vers I'état initial aprés suppression des contraintes ; tous deux jouent un réle es-
sentiel dans la plupart des opérations de mise en oeuvre. C’est ainsi que la stabilité dimensionnelle des mé-
langes aprés passage dans les extrudeuses et sur les calandres est liée a la composante élastique des mé-
langes qui se manifeste par une augmentation des dimensions ou "reprise".

Il est donc souhaitable de pouvoir mesurer les deux composantes avec précision et dans une large gamme
de vitesses de sollicitation (c’est-a-dire de vitesses de déformation) afin de caractériser aussi complétement
que possible les propriétés rhéologiques des mélanges.

Pour déterminer ces grandeurs, plusieurs types d’appareils existent :

- ceux susceptibles de fournir des indications sur la composante visqueuse uniquement, comme le vis-

cosimétre & cisaillement Mooney (décrit dans la norme NFT 43005) ;

- ceux renseignant sur les composantes visqueuse et élastique, comme les plastométres a plateaux pa-

ralléles.

Ces derniers appareils permettent d’évaluer la plasticité et la reprise élastique des caocutchoucs bruts et
des mélanges de caoutchouc non vulcanisés. Certains de ces appareils, qui sont d'une conception et d'une
utilisation complexes, sont destinés a soumettre les échantillons de matériaux a des efforts de torsion et de
cisaillement: ¢’est notammentle cas de I'appareil objet du brevet US 4.095.461. On connait aussi des appareils
qui reposent sur le principe de compression sous charge constante puis de mesure de I'épaisseur de I'éprou-
vette. Ces appareils peuvent se présenter sous plusieurs variantes, toutes basées sur ce principe, la compres-
sion étant obtenue soit par une chute de poids, soit par un ressort. lls sont décrits dans les normes NFT 43013,
NFT 43019, ASTM D926.67 et DIN 53.514. On peut encore citer a tifre informatif les appareillages décrits dans
les brevets US-4.074.569 et US-4.383.450. Cependant, pour chacun de ces appareils, la vitesse de déforma-
tion n’est jamais constante et la déformation n’y est donc pas linéaire en fonction du temps.

Pour mieux caractériser le matériau, il a été proposé, notamment dans le brevet FR 2 429 423, un plasto-
métre DEFO utilisé en chargement en contrainte alternée de I'éprouvette, ce qui permet d’avoir une mesure
de fatigue. La encore, cette détermination s’effectue avec une vitesse de déformation non controlée. La dé-
formation y est en effet provoquée par une charge constante. Il en résulte que la vitesse de déformation varie
de fagon importante au cours de I'essai. Les grandeurs de viscosité et de reprise élastique qui y sont données
sont rapportées a une vitesse moyenne évaluée dans la phase finale de déformation. En outre, au moins deux
éprouvettes sont nécessaires pour avoir accés aux caractéristiques rhéologiques.

Or, il estapparu aux sociétés demanderesses que I'étude de la réponse visco-élastique d’un matériau sous
I'effet d’'une déformation a vitesse constante présentait de nombreux avantages, parmis lesquels, notamment,
celui de permettre I'accés ala viscosité apparente du matériau, alors que les solutions proposées jusqu’a pré-
sent ne permettaient que la détermination d’un indice de viscosité calculé a partir de vitesses moyennes.

On connait déja, notamment par le résumé des revendications de la demande de brevet suédois SU-A-13
39 436 des tests rhéologiques dans lesquels les échantillons sont soumis a des déformations a des vitesses
constantes. Néanmoins, les tests qui y sont décrits sont plus particuliérement destinés a I'étude du phénoméne
de relaxation et ne sont aucunement destinés a caractériser avec un seul essai, a la fois la viscosité et I'élas-
ticité du matériau.

Un but de la présente invention est de proposer un appareillage du type plastomeétre a plateaux paralléles,
permettant de soumettre un échantillon viscoélastique a une déformation en compression linéaire en fonction
du temps dans une large gamme de vitesses. Il permet de suivre dans des conditions fiables et reproductibles
I'évolution de la force développée au cours de la déformation, ainsi que la phase de reprise élastique.

Pour ce faire, I'invention a notamment pour objet un appareillage dans lequel la déformation est guidée
par le bord d’'une came en rotation, cette came étant préférentiellement une came en forme de spirale d’Ar-
chiméde. Il est & noter que des plastométres & came étaient déja connus, notamment par le brevet US-
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4.109.516. Cependant, ces appareils & came ne sont pas destinés a permettre une déformation a vitesse cons-
tante des matériaux traités, mais ont pour objet de permettre un meilleur contrdle des forces de déformation
ainsi que de la cinématique de déformation des éprouvettes.

La présente invention permet d’accéder a de nouveaux descripteurs rhéologiques du caoutchouc, qui peu-
vent apporter des compléments d’information sur la caractérisation des élastoméres et sont donc susceptibles
d'intéresser aussi bien les producteurs que les manufacturiers dans leur recherche d’'un meilleur suivi des dé-
licates opérations de mise en oeuvre. En particulier, le procédé et I'appareillage de l'invention permettent de
mesurer, par un seul essai (donc une seule éprouvette), une composante "visqueuse" (grandeur liée ala vitesse
de sollicitation) et une composante "élastique" (grandeur liée a la reprise), ces deux paramétres caractérisant
les propriétés rhéologiques d'un échantillon & une vitesse de sollicitation donnée. Par ailleurs, le procédé et
'appareillage de l'invention permettent aussi I'introduction, parmi les descripteurs de I'élastomére, de gran-
deurs associant un parameéfre de reprise et un parametre de viscosité (lié a la déformation a vitesse constante).

Plus particuliérement, dans le procédé de l'invention, on a la possibilité de soumettre I'échantillon a diffé-
rents types de déformations avant mesure de la reprise élastique :

- une déformation linéaire en fonction du temps ;

- une déformation linéaire en fonction du temps, puis maintien de la déformation & un niveau donné afin

de caractériser le phénoméne de relaxation (qui est la variation de force en maintien de la déformation) ;

- une déformation linéaire en fonction du temps puis maintien & un niveau de force donnée, afin de ca-
ractériser le phénoméne de fluage (variation de la déformation sous force constante) ;

- un cycle a vitesse constante entre deux niveaux de déformation ou deux niveaux de force afin de me-
surer la reprise élastique d’un matériau ayant subi plusieurs cycles de déformation bien contrélés.

La mesure de caractéristiques rhéologiques d’'un échantillon peut étre effectuée pour une large gamme

de vitesses (au moins deux décades).

La présente invention a donc pour objet un procédé de caractérisation du comportement viscoélastique
d’'un matériau viscoélastique, dans lequel :

- on soumet un échantillon dudit matériau & au moins une phase de compression ou de maintien en
compression, cette phase étant suivie par une phase de reprise élastique pendant laquelle I’échantillon
n’est plus sollicité ;

- on reléve des données relatives aux sollicitations auxquelles on soumet ledit échantillon et/ou aux dé-
formations dudit échantillon pendant et aprés ladite phase de compression ;

- on calcule, a partir de ces données, des paramétres caractéristiques du comportement dudit matériau ;
caractérisé en ce que, pendant ladite phase de compression, on soumet ledit échantillon & au moins une
déformation a vitesse constante et en ce que les paramétres calculés a partir des données relatives au
seul susdit échantillon, caractérisent & la fois la viscosité du matériau et son élasticité.

De fagon avantageuse, lors d’une déformation a vitesse constante, on reléve, pour un taux de déformation
donné, une valeur relative a la sollicitation a laquelle on soumet I'échantillon et 'on calcule, & partir de cette
valeur, la viscosité apparente na du matériau. Egalement, I'on peut calculer, a partir de plusieurs valeurs de
viscosité apparente m, obtenues pour un méme taux de déformation et pour plusieurs vitesses de sollicitation,
les valeurs des constantes K et n qui vérifient n, = Kv-n, K et n étantles constantes propres a chaque échantillon
audit taux de déformation.

Notamment, on calcule une viscosité apparente na du matériau pour un taux maximum de déformation
par exemple d’environ 60 %.

De fagon préférentielle, on détermine pour la phase de reprise élastique un paramétre de reprise élastique
égal a l'augmentation de hauteur de I'échantillon rapportée a la variation de hauteur de I'échantillon au cours
de la compression. On peut déterminer le paramétre de reprise élastique de I'échantillon en un temps égal a
environ une fois le temps de déformation. On détermine, comme paramétre rhéologique caractéristique du ma-
tériau, un parameétre tenant compte de la phase de déformation du matériau et de la phase de reprise élastique.

On peut notamment déterminer un parameétre rhéologique égal pour un taux de compression et une vitesse
donnés, au produit ou au rapport des paramétres de reprise élastique et de viscosité apparente. Un paramétre
rhéologique est par exemple calculé pour une vitesse de déformation comprise entre 1 % de déformation par
seconde et 150 % de déformation par seconde.

De préférence encore, on maintient, aprés une déformation a vitesse constante, ledit échantillon a un ni-
veau constant de déformation ou de sollicitation. Lors du maintien d’'un échantillon a un niveau constant de
déformation, on peut relever des données relatives a la relaxation dudit échantillon lors d’'une phase de
compression, on peut soumettre un échantillon & un cycle de déformation entre deux niveaux prédéterminés
de sollicitation et/ou de déformation.

L'invention a aussi pour objet un appareillage permettant la mise en ceuvre de ce procédé.

Avantageusement, cet appareillage comporte un support destiné a recevoir un échantillon, des moyens
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de compression dudit échantillon sur ledit support actionnés par le mouvement de translation d’'un élément de
liaison, ledit élément de liaison étant entrainé en translation par contact avec le bord d'une came entrainée en
rotation par des moyens moteurs, et comportant aussi des moyens permettant de déterminer la force de
compression et/ou la hauteur de déformation.

L'élément de liaison est préférentiellement une tige dont une extrémité porte des moyens de compression
d’'un échantillon et dont I'autre extrémité est destinée a étre en contact avec le bord de la came.

La came a de fagon particulierement avantageuse la forme d'une spirale d’Archiméde.

L'appareillage comporte aussi, par exemple, des moyens électro-informatiques permettant la programma-
tion des parameétres de fonctionnement et I'acquisition de données relatives a la déformation des échantillons.

La description qui suit est donnée en référence aux dessins annexés, sur lesquels :

La Figure 1 est un schéma synoptique des moyens électro-informatiques utilisés dans un appareillage

conforme a 'invention ;

La Figure 2 est une vue d’ensemble schématique en coupe de la partie mécanique du méme appareillage ;

La Figure 3 est une vue de cbté schématique d’'un détail de la partie mécanique dudit appareillage ;

Les Figures 4 a 7 illustrent quelques types de sollicitation qui peuvent étre réalisées a I'aide de I'appareil-

lage des Figures 12 3;

Les Figures 8 et 9 illustrent des exemples de courbes force/déformation ou reprise élastique/temps obte-

nues actuellement avec ledit appareillage.

La Figure 10 illustre la correspondance entre une courbe de cinétique de reprise élastique, qui suit une

relation déterminée empiriquement, et des valeurs de reprise élastique obtenues expérimentalement.

Les Figures 11 a 14 illustrent les corrélations obtenues entre valeurs des descripteurs propres au procédé

conforme a l'invention et des valeurs de paramétres de mise en oeuvre telle que la mesure de gonflement

a lafiliére.

Si I'on se référe plus particuliérement a la Figure 1, on constate que le schéma synoptique de la chaine
de mesure référencée 1 dans son ensemble, se compose de deux sous-ensembles : le premier, référencé 2,
rassemble 'électronique analogique ; le second, référencé 3, rassemble I’électronique numérique. Ces deux
circuits 2 et 3 sont alimentés séparément au moyen de circuits spécifiques 12.

L'ensemble analogique 2 se compose d'un capteur de forces a jauges de contraintes 4 et d’'un capteur de
déplacement linéaire 5, associés a un module de conditionnement et d’amplification 6.

En ce qui concerne I'ensemble numérique 3, les signaux des capteurs 4 et 5 sont injectés dans un module
d'amplification et de conversion analogique-numérique douze bits comportant un échantillonneur-amplifica-
teur 7 et un convertisseur analogique-numérique 8. Cette transcription numérique des signaux est ensuite
stockée dans la mémoire d’'un systéme informatique 9 pour traitements ultérieurs.

Par ailleurs, le systéme informatique 9, au travers d’un unité de commande 10, pilote le fonctionnement
du moteur pas a pas 11, moyen d'application de I'effort.

On a représenté de fagon schématique sur les Figures 2 et 3 la partie mécanique de I'appareillage, qui
comprend un bati 13 dont les parois délimitent essentiellement une enceinte 14 thermostatée par I'intermé-
diaire d’'une ventilation 23 pour une gamme de températures d'utilisation allant de la température ambiante jus-
qu’'a +200°C. Sur 'embase 15, dont est muni ledit bati 13, repose le capteur de forces 4 monté sous un porte-
échantillon 16. La face supérieure de ce dernier correspond au plateau inférieur d’'un ensemble constitué de
deux plateaux paralléles 17 et 18 destinés a enserrer I'échantilion E a étudier. Ces deux plateaux 17 et 18 ont
un diamétre supérieur a celui de I’échantillon E, de fagon a induire en compression une déformation du type
écoulement radial. Ces plateaux 17 et 18 peuvent néanmoins étre remplacés par des plateaux de diamétre
moins important, si I'on veut faire subir un autre type de déformation a I'éprouvette E, tel qu'un poingonnage
par exemple.

La déformation est appliquée a I'éprouvette E par I'intermédiaire d'une tige mobile 19 s’étendant partiel-
lement dans I'enceinte 14 jusqu’au plateau 18, qui est monté a I'extrémité de ladite tige mobile 19, perpendi-
culairement & celle-ci. Ladite tige 19 est guidée par rapport au bati 13, par un palier a billes 20 qui traverse la
partie supérieure dudit bati 13 et dans lequel coulisse ladite tige 19. Le mouvement de translation de ladite
tige est imposé par un moteur pas a pas 11. Ce moteur 11 entraine, par I'intermédiaire d’'une courroie, une
came 21 en forme de spirale d’Archiméde qui transforme le mouvement circulaire de I'arbre du moteur 11 en
un mouvement rectiligne de la tige 19. Le bord de |ladite came 21 est en contact avec le bord d’une couronne
22 montée sur roulement a billes a I'extrémité de ladite tige 19 opposée au plateau 18. Le contour de la came
21 ayant la forme d’une spirale d’Archiméde, lorsque le moteur tourne a vitesse constante, la déformation de
I'éprouvette E est une fonction linéaire du temps.

La déformation de I'échantillon E est suivie par un capteur de déplacement 5 solidaire de la tige 19.

Un essai se déroule selon les séquences suivantes :

- mise en place de I'éprouvette E ;
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- paramétrage de I'essai (entre autre : choix de la vitesse et du taux de déformation, de la durée du pré-
chauffage, de la durée du palier...) ;

- préchauffage de I'éprouvette E ;

- approche de la came 21 jusqu'au contact de la tige 19 et de I'éprouvette E ;

- acquisition des données propres a I'éprouvette E (hauteur initiale, par exemple) et calcul théorique de
la hauteur en fin de déformation par I'ordinateur ;

- phase de déformation, avec acquisition en parallele, des valeurs de la force et du déplacement ;

- dégagement quasi-instantané de la came ;

- phase de reprise avec acquisition des valeurs fournies par le capteur de déplacement ;

- traitement des données.

Alors que pour les appareillages connus dans I'art antérieur, le taux de déformation est obtenu générale-
ment par I'intermédiaire de cales, ce qui nécessite I'emploi d’éprouvettes de hauteur parfaitement définie im-
posant une préparation sophistiquée, I'appareil conforme a l'invention, grace & son électronique, ajuste les pa-
rameétres choisis a la hauteur réelle de I'éprouvette E. La hauteur de I'éprouvette n’a donc pas bescin d'étre
rigoureusement définie.

Les Figures 4 a 7 illustrent quelques unes des différentes possibilités non limitatives de sollicitations que
I'on peut imposer a une éprouvette, a I'aide de I'appareillage qui vient d’étre décrit :

- le premier type de sollicitation (Figure 4) estune déformation linéaire D jusqu’a un temps t, et une hauteur
hy, la vitesse de sollicitation et le taux de défor mation étant des paramétres ajustables, cette déformation
linéaire étant suivie par une phase R ou 'on mesure la reprise élastique, aprés suppression de la dé-
formation ;

- le second type de sdllicitation (Figure 5) correspond & une déformation linéaire D jusqu'a un temps t,
et une hauteur h,, suivie d'un maintien M de la déformation jusqu’a un temps t,, au cours duquel éven-
tuellement on suit la relaxation, puis d’'une phase de reprise élastique R, la vitesse de sollicitation, le
taux de déformation et la durée du palier étant les paramétres ajustables ;

- le troisiéme type de sollicitation (Figure 6) inclut aprés une déformation linéaire D, jusqu’a un temps {3
et une hauteur h, un cycle C entre deux hauteurs de déformation h; et h,, ou éventuellement deux ni-
veaux de force, ce qui permet une sollicitation plus sévére (la vitesse de sollicitation, les taux de défor-
mations entre lesquels se font les cycles, le nombre de cycles étant les paramétres ajustables, le cycle
C étant suivi par une nouvelle déformation linéaire D, de la hauteur h; jusqu’a la hauteur hg, puis par
une reprise élastique R ;

- le quatriéme type de sollicitation (Figure 7) correspond a une déformation linéaire D jusqu’a un temps
t5 suivie d’'un maintien M de I'éprouvette a un niveau de force f; donné, jusqu’'a un temps tg au cours
duquel on suit éventuellement le fluage, la vitesse de déformation, la force a laquelle est effectué le
maintien et la durée du palier étant les paramétres ajustables, puis d’'une phase de reprise élastique R.

Sur les Figures 8 et 9 sont représentés des exemples d’enregistrement graphique d’essais réalisés avec
I'appareillage de I'invention.

En particulier, la Figure 8 représente, pour cing vitesses couvrant deux décades (de 1 & 100 % de défor-
mation par seconde), la variation de la force durant la déformation. L'échantillon étudié est un élastomére na-
turel de grade 10. On observe en particulier la non linéarité de la force durant la déformation.

La Figure 9 représente pour les cinq vitesses précédentes la variation de la reprise élastique en fonction
du logarithme du temps aprés suppression de la charge. Les reprises visualisées sur ces courbes sont celles
des échantillons dont la phase de déformation est représentée sur la figure 8.

Ainsi que cela a déja été indiqué, cet appareil permet, par un seul essai, et donc une seule éprouvette,
d'avoir accés a la fois & une composante "visqueuse®, grandeur liée ala vitesse de sollicitation et & une compo-
sante "élastique", grandeur liée a |a reprise pour une vitesse de sadllicitation donnée.

La détermination de ces paramétres s’effectue de la fagon qui va maintenant étre décrite.

En ce qui concerne le paramétre visqueux, contrairement & I'appareil décrit dans la demande de brevet
FR-2.429.423, qui détermine un indice de viscosité calculé en fonction d’'une vitesse de déformation soit
moyenne, soit quasi-constante, 'appareil proposé par invention permet, grdce aux déformations a vitesse
constante qu'il entraine, d'avoir accés pour un taux de déformation donné a la viscosité apparente n, du ma-
tériau ( n, = F/V, F étant la force de déformation relevée par le capteur 4, V étant la vitesse de déformation).
Il a été vérifié que les échantillons d’élastoméres étudiés obéissent a la loi puissance de la forme :

Ma = Kv-n
K, n étant deux constantes propres a chagque échantillon et étant fonction du taux de déformation.

Les valeurs de m, pour des vitesses allant de 1 & 100 % de déformation par seconde, ainsi que les cons-
tantes K et n, facilement calculables a partir des essais réalisés avec 'appareil précédemment décrit, peuvent
étre utilisées comme descripteurs de la viscosité.
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En ce qui concerne le paramétre élastique, I'appareil permet de suivre I'évolution de la hauteur de I'éprou-
vette en fonction du temps. La reprise élastique est définie comme I'augmentation de hauteur de I'éprouvette
rapportée a la variation de hauteur de I’échantillon au cours de la déformation.

_H® - H
R({) = o — F,
avec :
H, = hauteur initiale de I’éprouvette
H, = hauteur de I'éprouvette en fin de déformation
H({) = hauteur de I'éprouvette au cours de la phase de "reprise"

Cette définition de R(t) présente plusieurs avantages :

- elle tient compte de I'écrasement subi par I'éprouvette, ce qui permet de comparer des reprises obtenues
aprés des taux de déformation différents ;

- elle exprime directement le pourcentage de la déformation qui est récupérée ;

- elle varie de 0 a 1, soit dans un domaine plus large que celui de la hauteur relative.

Il a été possible d'établir empiriquement (voir Figure 10) que la cinétique de la reprise élastique suit la re-

= | - )

on a représenté la limite de la reprise élastique en un temps infini, k et m étant des constantes. Pour un
caoutchouc naturel de grade 10 (mélange & noir) et pour un essai a une vitesse de 10 % de déformation par
seconde, les valeurs déterminées pour ces constantes sont les suivantes :

a= 0,9622
m= 0,3102
k= 02875

Cette reprise est généralement mesurée aprés un temps fonction de la durée de déformation to. Par exem-
ple, elle peut étre mesurée aprés 0,3to, to, 3to et 10to suivant la suppression de la déformation, les valeurs
pouvant étre utilisées comme descripteurs de I'élasticité.

Par la suite, on appelera R' la reprise mesurée aprés un temps égal a une fois le temps de déformation.

L'appareil permettant de déterminer une viscosité apparente correspondant a la déformation globale de
I'éprouvette a vitesse constante ainsi que des valeurs de la reprise, il devient possible de calculer, pour une
vitesse de déformation donnée, des descripteurs rhéologiques qui associent les paramétres de viscosité et
d'élasticité. Ces descripteurs peuvent étre, par exemple :

R1
( MNa X R1)v donnée OU (n_)v donnée
a

Des mesures de reproductibilité ont montré une faible dispersion des résultats, inférieure 2 1 % pour les
mesures de reprise et de I'ordre de 2 % pour les mesures de viscosité.

Linvention sera encore illustrée par des exemples concrets d’appplication concernant l'utilisation de I'ap-
pareillage (élasticimétre) selon I'invention.

Exemples d’exploitation des résultats des mesures effectuées avec I'élasticimétre

Les essais ont été réalisés avec des éprouvettes d’élastomére en gomme homogénéisée ou en mélange
a nair, obtenues par moulage.

Dans le cas des gommes brutes, le caoutchouc a été homogénéisé, préalablement au moulage, sur mé-
langeur a cylindres (norme ISO 1796).

A titre d’exemple, le mélange a noir est préparé selon la formulation suivante (proportions pondérales) :

- caoutchouc 100

- noir de carbone HAF.LS (N326) 30
plastifiant Dutrex 238 FC 2

- acide stéarique 2

- oxyde de zinc 3

Le mélange a été effectué dans un mélangeur interne de laboratoire du type Werner, puis homogénéisé
et tiré en feuilles sur le malaxeur a cylindres.

Le moulage des éprouvettes a été effectué comme suit :
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découpage du caoutchouc en petits morceaux ;
préchauffage du caoutchouc dans un moule a pistons (faible pression, T=100°C, t=30 min) ;
mise sous pression (T=100°C, P=230 bars) ;
refroidissement dans le moule pendant 16 heures ;
5 - démoulage et stockage dans un dessicateur.
Dimensions finales des éprouvettes :
- diamétre 16 mm
- hauteur 16 mm 1 mm
Les essais avec I'élasticimétre ont été effectués dans les conditions suivantes :
10 - température de I'enceinte ; 70°C ;
- déformation jusqu'a 60 % ;
- vitesse de mise en déformation : 1 a 100 % de déformation par seconde ;
- type de sollicitation : déformation linéaire, puis mesure de |a reprise (Figure 4) ;
- enregistrement de la reprise pendant 15 min.

15
Exemple n°1

Les élastomeéres étudiés sont d’origine naturelle ou synthétique.
Parmi les descripteurs calculés avec I'élasticimétre, figurent dans le Tableau | les paramétres suivants :
20 Paramétres de viscosité :
- n exposant de la loi de puissance ;
- k constante de viscosité pour une vitesse de 1 % s
Paramétres d’élasticité :
- (R =1
25 Valeur de |a reprise aprés une durée égale a la durée de déformation, lorsque I'éprouvette a été sollicitée
a 1 % de déformation par seconde ;
- (R =50
Valeur de |a reprise aprés une durée égale a la durée de déformation, lorsque I'éprouvette a été sollicitée
a 50 % de déformation par seconde ;
30 - (MaxRy =4
Paramétre rhéologique pour une vitesse de sollicitation de 1 % par seconde ;
- (MaxR")y =50
Paramétre rhéologique pour une vitesse de sollicitation de 50 % par seconde.
Des caractéristiques mesurées avec I'élasticimétre pour différents élastoméres sont données dans le Ta-
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Tableau I

Echan- C.M. n k Ry Rigso  (7a3XR' )yt (1XR')my
tillons (N.s.)

GH 84 0,86 14.300 0,755 0,9 10.796 464
1

MN 65 0,82 12.400 0,615 0,798 7.626 409

GH 70 0,84 12.300 0,705 0,883 8.671 409
2

MN 60 0,81 11.400 0,572 0,753 6.521 353

GH 59 0,84 10.700 0,652 0,765 6.976 302
3

MN 51 0,78 9.200 0,498 0,710 4.582 324

GH 60 0,80 9.600 0,603 0,817 5.788 355
4

MN 43 0,78 9.000 0,507 0,692 4.563 300

GH 60 0,80 8.800 0,567 0,750 4.989 295
5

MN 50 0,74 7.900 0,453 0,683 3.579 285

GH 65 0,82 12.000 0,648 0,867 7.776 420
6

MN 67 0,73 7.500 0,323 0,668 2.422 206

GH 50 0,68 6.700 0,642 0,673 4.301 302
o

MN 63 0,73 106.800 0,603 0,640 6.512 413

1,2,3,4,5 : caoutchoucs naturels de divers grades

6 : caoutchouc synthétique IR

7 ¢ caoutchouc synthétique SBR

GH : gomme homogénéisée

MN : mélange & noir

C.M. : Consistance Mooney

Exemple n°2

Des caoutchoucs naturels commerciaux de méme grade ayant subi le méme usinage sont considérés
comme identiques quant aux spécifications de la norme 1ISO 2000. Deux caoutchoucs ainsi identiques ont été
analysés avec I'élasticimétre. Le Tableau Il rassemble leurs caractéristiques mesurées selon la norme 1SO
2000 et quelques parametres de viscosité et d’élasticité mesurées avec I'élasticimétre.
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Tableau II
Caractéristi- Gonflement Caractéristiques
Echantillon ques usuelles & la mesurées avec
ISO 2000 filiere l’élasticimétre
CM Po PRI G n k Ry (7.%
R')gm1
Gomme A 50 26,5 85 0,73 6300 0,475 2826
homogé-
néisée B 50 26,5 85 0,81 8300 0,642 4830
Mélange A 46 - - 0,935 0,76 7840 0,321 2517
a noir B 46 - - 1,107 0,77 8200 0,411 3370
C.M. : Consistance Mooney
Po : Plasticité wWallace
PRI : Indice de rétention de plasticité
A et B : deux caoutchoucs naturels considérés comme

identiques selon les spécifications ISO 2000.

Il apparait donc que deux caoutchoucs identiques selon les spécifications usuelles présentent des diffé-
rences dans les caractéristiques de viscosité et d’élasticité déterminées a I'élasticimétre, ce qui permet de pré-
voir des comportements différents lors de la mise en oeuvre.

Exemple n°3

Le gonflement a la filiére en sortie d’extrudeuse est un phénoméne lié a I'élasticité des mélanges. Il a donc
paru intéressant d’examiner comment se classent les parameétres déterminés a I'élasticimétre avec une me-
sure particuliére de gonflement filiére réalisée en laboratoire.

Mesure des paramétres élastiques :

La reprise est mesurée aprés un temps égal a une fois |la durée de déformation.

Mesure du gonflement filiére :

Les essais sont réalisés sur une extrudeuse de laboratoire dont les caractéristiques sont les suivantes :
Extrudeuse RHEOMEX HAAKE (montée sur un appareil de mesure Rhéocord)

Vis :
diamétre D = 19,05 mm
L/D=10

Filiére :
diamétre D = 4,76 mm
L/D=3,8

L'essai est réalisé a une température de 75°C avec une vitesse de rotation de la vis de 100 tr/min.
La procédure de mesure s’inspire de la norme ASTM D2330, méthode B.
Le gonflement est donné par :
A - Ao
Ac

ou:
Ao est I'aire de la section droite de la filiére
A est I'aire moyenne d’une section droite du jonc extrudé.
La moyenne est déterminée par pesée de 3 joncs de longueur définie (1m £ 1mm) découpés aprés deux
heures de repos.
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L'étude a été réalisée en gommes homogénéisées et en mélanges a noir sur 7 échantillons de caoutchoucs
naturels de grade 5 dans une gamme de consistance Mooney allant de 50 a 84. Le gonflement a la filiére n'a
été réalisé que sur les mélanges a noir.

Les Figures 11 et 12 illustrent |la corrélation entre le gonflement a la filiére sur mélange & noir et la reprise
élastique R' pour une vitesse de 1 % de déformation par seconde, cette reprise élastique étant respectivement
calculée sur gomme homogénéisée (Figure 11) et sur mélange a noir (Figure 12).

Les Figures 13 et 14, quant a elles, illustrent la corrélation entre le gonflement & la filiére sur mélange a
noir etle paramétre rhéologique 1, x R! pour une vitesse de 1 % de déformation par seconde calculé sur gomme
homogénéisée (Figure 13) et sur mélange & noir (Figure 14).

Les coefficients de corrélation obtenus sont donnés dans le Tableau Il suivant :

Tableau III

Rlvcl (WAXRI ) val
Reprise sur
gomme homogénéisée 0,943 0,975
Reprise sur
mélange & noir 0,968 0,934

On observe que, dans les conditions opératoires retenues pour la mesure du gonflement a la filiére, les
corrélations entre le gonflement a la filiére et certains paramétres d’élasticité et rhéologiques sont bonnes,
notamment pour la gomme homogénéisée.

Revendications

1. Procédé de caractérisation du comportement viscoélastique d’'un matériau viscoélastique, dans lequel:
- on soumet un échantillon (E) dudit matériau & au moins une phase de compression ou de maintien
en compression (D M, D, C, D,), cette phase étant suivie par une phase de reprise élastique (R)
pendant laquelle I'échantillon n'est plus sollicité;
- on reléve des données relatives aux sollicitations auxquelles on soumet ledit échantillon (E) et/ou
aux déformations dudit échantillon pendant et aprés ladite phase de compression;
- on calcule, a partir de ces données, des paramétres caractéristiques du comportement dudit maté-
riau;
caractérisé en ce que, pendant ladite phase de compression, on soumet ledit échantillon (E) & au
moins une déformation a vitesse constante (D, D4, D,) et en ce que les paramétres calculés a partir des
données relatives au seul susdit échantillon, caractérisent a la fois la viscosité du matériau et son élasti-
cité.

2. Procédé selon la revendication 1, caractérisé en ce que, lors d'une déformation a vitesse constante (D,
D,, D), on reléve, pour un taux de déformation donnée, une valeur relative a la sollicitation & laquelle on
soumet I'échantillon et I'on calcule, a partir de cette valeur, la viscosité apparente n, du matériau.

3. Procédé selon la revendication 2, caractérisé en ce que I'on calcule, a partir de plusieurs valeurs de vis-
cosité apparente n, obtenues pour un méme taux de déformation et pour plusieurs vitesses de sollicitation,
les valeurs des constantes K et n qui vérifient n, = Kv-n, K et n étant les constantes propres a chaque
échantillon audit taux de déformation.

4. Procédé selon 'une des revendications 2 ou 3, caractérisé en ce qu’'on calcule une viscosité apparente
14 du matériau pour un taux maximum de déformation.

5. Procédé selon la revendication 4, caractérisé en ce que le taux maximum de déformation est d’environ
60%.

10



10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

10.

1.

12.

13.

14.

15.

16.

17.

EP 0 459 896 B1

Procédé selon l'une quelconque des revendications précédentes, caractérisé en ce qu’on détermine pour
la phase de reprise élastique (R) un paramétre de reprise élastique égal a l'augmentation de hauteur de
I'échantillon rapportée a |a variation de hauteur de I’échantillon au cours de la compression.

Procédé selon larevendication 6, caractérisé en ce qu’on détermine le parameétre de reprise élastique de
I'échantillon en un temps égal a environ une fois le temps de déformation.

Procédé selon les revendications 2 et 6 prises en combinaison, caractérisé en ce qu’on détermine, comme
paramétre rhéologique caractéristique du matériau, un paramétre tenant compte de la phase de défor-
mation du matériau et de la phase de reprise élastique.

Procédé selon la revendication 8, caractérisé en ce qu’on détermine un paramétre rhéologique égal pour
un taux de compression et une vitesse donnés, au produit ou au rapport des paramétres de reprise élas-
tique et de viscosité apparente.

Procédé selon la revendication 9, caractérisé en ce qu’un paramétre rhéologique est calculé pour une
vitesse de déformation comprise entre 1% de déformation par seconde et 150% de déformation par se-
conde.

Procédé selon I'une quelconque desrevendications précédentes, caractérisé en ce qu’on maintient, aprés
une déformation & vitesse constante (D), ledit échantillon (E) & un niveau constant de déformation (hy)
ou de sollicitation (f).

Procédé selon la revendication 11, caractérisé en ce que lors du maintien d’un échantillon & un niveau
constant de déformation (), on reléve des données relatives a la relaxation dudit échantillon (E).

Procédé selon I'une quelconque des revendications précédentes, caractérisé en ce que, lors d'une phase
de compression, on soumet un échantillon (E) & un cycle de déformation (C) enfre deux niveaux prédé-
terminés de sollicitation et/ou de déformation.

Appareillage permettant la mise en oeuvre du procédé selon I'une des revendications 1 & 13 comprenant
un support (17) destiné & recevoir un échantillon (E), des moyens de compression (17, 18) dudit échan-
tillon sur ledit support (17) actionnés par le mouvement de translation d’'un élément de liaison (19), ledit
élément de liaison étant entrainé en translation par contact avec le bord d'une came (21) entrainée en
rotation par des moyens moteur (11), et comportant aussi des moyens (4, 5) permettant de déterminer
la force de compression et/ou la hauteur de déformation.

Appareillage selon la revendication 14, caractérisé en ce que I'élément de liaison est une tige (19) dont
une extrémité porte des moyens de compression (18) de I’échantillon (3) et dont I'autre extrémité est des-
tinée a étre en contact avec le bord de la came (21).

Appareillage selon I'une quelconque des revendications 14 ou 15, caractérisé en ce que la came (21) a
la forme d’une spirale d’Archiméde.

Appareillage selon I'une quelconque des revendications 14 & 16, caractérisé en ce qu’il comporte des
moyens électro-informatiques (2, 3) permettant la programmation des paramétres de fonctionnement et
I'acquisition de données relatives a la déformation des échantillons.

Patentanspriiche

1.

Verfahren zur Charakterisierung des viskoelastischen Verhaltens eines viskoelastischen Materials, wobei
- eine Probe (E) des Materials wenigstens einer Phase der Kompression oder des Haltens unter Kom-
pression (D, M, D,, C, D,) unterzogen wird und dieser Phase eine Phase der elastischen Erholung

(R) folgt, wéhrend der die Probe nicht beansprucht wird;

- die Daten aufgezeichnet werden, die sich auf die Beanspruchungen beziehen, denen die Probe (E)
ausgesetzt wird und/oder auf die Verformungen der Probe wahrend oder nach der Kompressions-
phase;

- ausgehend von diesen Daten charakteristische Parameter des Verhaltens dieses Materials berech-
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net werden;
dadurch gekennzeichnet, dal die Probe (E) wahrend der Kompressionsphase wenigstens einer Verfor-
mung mit konstanter Geschwindigkeit (D, D4, D,) ausgesetzt wird, und daR die Parameter, die ausgehend
von den sich nur auf die Probe beziehenden Daten berechnet wurden, zugleich die Viskositat des Materials
und seine Elastizitdt kennzeichnen.

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daR bei einer Verformung mit konstanter Ge-
schwindigkeit (D, D4, D,) filr ein gegebenes Verformungsverhaltnis ein Wert aufgezeichnet wird, der sich
auf die Beanspruchung bezieht, welcher die Probe ausgesetzt ist, und daf ausgehend von diesem Wert
die tatséchliche Viskositat n, des Materials berechnet wird.

Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daR ausgehend von mehreren Werten fiir die tat-
séchliche Viskositét n,, die fir einunddasselbe Verformungsverhéltnis und fiir mehrere Beanspruchungs-
geschwindigkeiten erhalten wurden, die Werte der Konstanten K und n berechnet werden, die n, = Kv-n
erfiillen, wobei Kund n die Konstanten sind, die fiir die jeweilige Probe mit diesem Verformungsverhéltnis
typisch sind.

Verfahren nach einem der Anspriiche 2 oder 3, dadurch gekennzeichnet, daB eine tatséchliche Viskositét
1, des Materials fiir ein maximales Verformungsverhaltnis berechnet wird.

Verfahren nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, dak das maximale Verformungsverhaltnis etwa
60% ist.

Verfahren nach irgendeinem der vorstehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, daB fiir eine Phase
der elastischen Erholung (R) ein Parameter der elastischen Erholung bestimmt wird, der gleich ist der Gré-
Renzunahme der Probe im Verhaltnis zur Anderung der GroRe der Probe im Verlauf der Kompression.

Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, da® der Parameter der elastischen Erholung in ei-
ner Zeit bestimmt wird, die gleich ist etwa einmal der Verformungszeit.

Verfahren nach den kombinierten Anspriichen 2 und 6, dadurch gekennzeichnet, daB als rheologischer
Parameter, der fiir das Material charakteristisch ist, ein Parameter bestimmt wird, der die Verformungs-
phase des Materials und die Phase der elastischen Erholung beriicksichtigt.

Verfahren nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, da® ein rheologischer Parameter fir ein gegebe-
nes Kompressionsverhaltnis und eine gegebene Geschwindigkeit bestimmt wird, der gleich ist dem Pro-
dukt oder dem Verhaéltnis der Parameter der elastischen Erholung und der tatsachlichen Viskositét.

Verfahren nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, daR® ein rheologischer Parameter berechnet wird
fiir eine Verformungsgeschwindigkeit zwischen 1% Verformung pro Sekunde und 150% Verformung pro
Sekunde.

Verfahren nach irgendeinem der vorstehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, daR die Probe (E)
nach Verformung mit konstanter Geschwindigkeit (D) bei einem konstanten Grad der Verformung (h,)
oder der Beanspruchung (f;) gehalten wird.

Verfahren nach Anspruch 11, dadurch gekennzeichnet, dal beim Halten einer Probe bei einem konstan-
ten Grad der Verformung (h,) Daten aufgezeichnet werden, die sich auf die Relaxation der Probe (E) be-
ziehen.

Verfahren nach irgendeinem der vorstehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, daR bei einer Kom-
pressionsphase die Probe (E) einem Verformungszyklus (C) zwischen zwei vorbestimmten Graden an Be-
anspruchung und/oder Verformung unterzogen wird.

Vorrichtung fiir die Durchfiihrung des Verfahrens nach einem der Anspriiche 1 bis 13, umfassend einen
Tréger (17), der zur Aufnahme der Probe (E) bestimmt ist, Druckeinrichtungen (17,18) fiir die Probe auf
dem Tréger (17), die betatigt werden durch die Translationsbewegung eines Verbindungselements (19),
wobei das Verbindungselement in Translation versetzt wird durch Kontakt mit dem Rand eines Nockens
(21), der durch eine Motoreinrichtung (11) in Drehung versetzt wird, und des weiteren umfassend Einrich-
tungen (4,5), die die Bestimmung der Kompressionskraft und/oder der GréRRe der Verformung ermdgli-
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chen.

Vorrichtung nach Anspruch 14, dadurch gekennzeichnet, dal das Verbindungselement ein Schaft (19)
ist, dessen eines Ende die Druckeinrichtungen (18) fiir die Probe (3) trégt, und dessen anderes Ende fiir
den Kontakt mit dem Rand des Nockens (21) bestimmt ist.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 14 oder 15, dadurch gekennzeichnet, daR der Nocken (21) die
Form einer archimedischen Schraube aufweist.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 14 bis 16, dadurch gekennzeichnet, daB sie elektronische Daten-
verarbeitungseinrichtungen (2,3) umfat, die das Programmieren von Funktionsparametern und die Ge-
winnung von Daten ermdéglichen, die sich auf die Verformung der Proben beziehen.

Claims

1.

10.

1.

Process for characterizing the visco-elastic behaviour of a visco-elastic material, in which:

- asample (E) of the said material is subjected to at least one compression phase or holding in com-
pression phase (D, M, D4, C, D,), this phase being followed by an elastic recovery phase (R) during
which the sample is no longer acted upon;

- data are recorded relative to the force applied to the sample (E) and/or the deformations of the said
sample during and after the said compression phase;

- characteristic parameters of the behaviour of the said material are then calculated from these data;

characterized in that during the said compression phase, the said sample (E) is subjected to at
least one deformation at constant speed (D, D4, D,), and in that the parameters calculated from the data
relative to only the above-mentioned sample characterize both the viscosity and elasticity of the material.

Process according to claim 1, characterized in that at the time of a deformation at constant speed (D, D4,
D,), a value is recorded, for a given deformation rate, relative to the force applied to the sample, and the
apparent viscosity na of the material is then calculated from this value.

Process according to claim 2, characterized in that from several values of apparent viscosity na obtained
for the same deformation rate and for several compression speeds, the values of constants K and n are
calculated which verify na = Kv-n, K and n being the specific constants of each sample at the said defor-
mation rate.

Process according to either one of claims 2 and 3, characterized in that an apparent viscosity na of the
material is calculated for a maximum deformation rate.

Process according to claim 4, characterized in that the maximum deformation rate is approximately 60%.

Process according to any one of the preceding claims, characterized in that an elastic recovery parameter
is determined for the elastic recovery phase (R), said parameter being equal to the increase in the height
of the sample compared to the variation in height of the sample during compression.

Process according to claim 6, characterized in that the elastic recovery parameter of the sample is de-
termined in a time approximately equal to the deformation time.

Process according to claims 2 and 6 taken in combination, characterized in that a parameter is determined,
as a characteristic rheological parameter of the material, that takes account of the deformation phase of
the material and the elastic recovery phase.

Process according to claim 8, characterized in that a rheological parameter is determined that is equal
to the product or ratio of the elastic recovery and apparent viscosity parameters, for a given compression
rate and speed.

Process according to claim 9, characterized in that a rheclogical parameter is calculated for a deformation
speed in the range 1 % of deformation per second to 150% of deformation per second.

Process according to any one of the preceding claims, characterized in that the said sample (E), after
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deformation at constant speed (D), is maintained at a constant level of deformation (h,) or applied force

(f1).

Process according to claim 11, characterized in that when a sample is maintained at a constant deforma-
tion level (h,), data is recorded relating to the relaxation of said sample (E).

Process according to any one of the preceding claims, characterized in that in the compression phase,
a sample (E) is subjected to a deformation cycle (C) between two predetermined levels of applied force
and/or deformation.

Apparatus for making use of the process according to any one of claims 1 to 1, comprising a support (17)
intended to receive a sample (E), means for compressing the said sample (17, 18) on the said support
(17) actuated by the movement of translation of a connecting element (19), said connecting element being
driven in translation by contact with the edge of a cam (21) driven in rotation by motor means (11), and
also comprising means (4, 5) allowing the compression force and/or deformation height to be determined.

Apparatus according to claim 14, characterized in that the connecting element is a rod (19) of which one
end carries the means (18) for compressing the sample (3) and whose other end is intended to be in con-
tact with the edge of the cam (21).

Apparatus according to either one of claims 14 and 15, characterized in that the cam (21) is in the form
of an Archimedes screw.

Apparatus according to any one of claims 14 to 16; characterized in that it comprises electro-data proc-
essing means (2, 3) allowing the programming of working parameters and acquisition of data relating to
the deformation of samples.
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