N
N

N

HAL

open science

Sintering and densification of polymer particles during
rotational molding

Monir Asgarpour

» To cite this version:

Monir Asgarpour. Sintering and densification of polymer particles during rotational molding. Me-

chanics [physics.med-ph|. Arts & Métiers Paristech, 2010. English. NNT: 2010ENAMO0034 .

01365886

HAL Id: tel-01365886
https://pastel.hal.science/tel-01365886

Submitted on 13 Sep 2016

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.


https://pastel.hal.science/tel-01365886
https://hal.archives-ouvertes.fr

g
g
z
E

INSTITUT DES SCIENCES ET TECHNOLOGEES
PARIS INSTITUTE O TECHNOLOGY

ET METIERS

2010-ENAM-0034

Ecole doctorale n° 432 : Sciences des Métiers de I'lngénieur

Doctorat ParisTech
THESE

pour obtenir le grade de docteur délivré par

I'Ecole Nationale Supérieure d'Arts et Métiers
Spécialité “ MECANIQUE et MATERIAUX”

présentée ef soutenue publiqguement par

Monir ASGARPOUR
Le 10 Novembre 2010

Analyse et modélisation de la coalescence et de la densification

des grains de polymére lors du procédé de rotomoulage

Directeur de thése : Abbas TCHARKHYCHI
Co-encadrement de la thése : Farid BAKIR et Sofiane KHELLAD!

Jury

Mme. Patricia KRAWCZAK, Professeur, Ecole des Mines de Douai Rapporteur
M. Jean-Frangois GERARD, Professeur, INSA de Lyon Rapporteur
M. John VLACHOPOULOS, Professeur, CAPPA-D, McMaster University- Ontario, Canada, Président

M. Abbas TCHARKHTCHI, Professeur, PIMM, Arts et Métiers ParisTech Examinateur
M. Farid BAKIR, Professeur, DynFluid, Arts et Métiers ParisTech Examinateur
M. Sofiane KHELLADI, Maitre de conférence, DynFluid, Arts et Métiers ParisTech Examinateur

Arts et Métiers ParisTech - Centre de Paris
Laboratoire des Procédés et Ingénierie en Mécanique et Matériaux







This thesis is dedicated to my parents
for their love, endless support
and encouragement.







Remerciements

Le travail rapporté dans ce mémoire a été eftectué au sein du Laboratoire des Procédés et Ingénierie en
Mécanique et Matériaux d'Arts et Métiers ParisTech, centre de Paris. Au terme de ce travail, je tiens tout
d'abord 4 adresser mes sinceres remerciements @ mon directeur de thése. Monsieur Abbas
TCHARKHTCHL. Professeur aux Asts et Métiers ParisTech et 4 mes co-encadrents de these, Monsieur
Farid BAKIR, Professeur aux Arts et Métiers ParisTech et Monsieur Sotfiane KHELLAD!, maitre de
canférence aux Arts et Métiers ParisTech pour leur aide. leur patience et feurs encouragements. Je les
remercie pour [a qualité scientifique et pédagogique de leur encadrement et pour teur disponibifité. Je
souhaite qu’ils regoivent a travers ces lignes toutes les marques de ma reconnaissance. Je souhaite
également exprimer ma profonde gratitude & Madame Sedigheh FARZANEH, enseignant-chercheur aux
Arts et Métiers ParisTech, pour sa disponibilité, sa gentillesse, ses encouragements et les précieux

conseils qu'elle a su me donner pour préparer ce mémoire et la soutenance de ma thése.

Je remercie Madame Patricia KRAWCZAK Professeur a 1’école des mines de Doua et Monsieur Jean-
Frangois GERARD, Professeur a INSA de Lyon pout avoir accepté d’étre les rapporteurs de ma these
ainsi que pour Fintérét qu'ils ont portés a cette éude. Jexprime ma gratitude d& Monsieur John
VLACHOPOULOS, Professeur 3 CAPPA-D de McMaster University au CANADA de mavoir fait
I"honneur de présider le jury. Je le remercie pour I'intérét qu’il a porté a nos travaux. Je veux remercier
également Monsieur Francisco CHINESTA, Professeur & Iécole Centrale de Nantes et Monsieur Alireza
KHAVANDI Professeur 4 PUniversité de Scicnce et Technologie d’'lran  pour avoir accepte de

participer au jury de these.

P adresse aussi mes plus vifs remerciements & I"ensemble des membres du laboratoire qui m’ont accueilli

et plus particuligrement, Mademoiselle Odile ANGELE, Messieurs Paulo FERREIRA et Afbert LUCA.

Je remercie mes camarades de bureau, Messieurs Bardia ESMAEILLOU et Sylvain RIVIERE, pour la

richesse des échanges que nous avons pit avoir.

Je remercie ma tante Madame Homay DASHTY, mon oncle Monsieur Ahmet KHEYRPOUR, ma
cousine Dotna, et mes cousins Behrang et Benjamin pour leur soutien, leur gentillesse infinie et leurs
encouragements pendent ces quatre années en France. [es mots ne peuvent pas exprimer mes

reconnaissarnces envers eux,

| dedicate this thesis to my parents. Words can never express the immense gratitude I own them for their

jove, endless support and guidance. it would not have been possible for me to finish this work, without



REI’J‘?EJ"C‘I‘BHT(_’HRS'

their strong belief in me, their sweet words of encouragement and their sincere prayers. At home, their
presence and while abroad, our tong phone conversations were my biggest source of energy. For now, |

can just say one word. small it might sound but it means a lot. Merci!




Table des matiéres

Table des MAtieres. .oveernnene reesstrsasraressasane rerabesernseesennare reteerrasnreesnnsare resrisseressssanares esraesresereerarens rrsessersansrans i
Liste des fIZUres oo S sererenrasraanasens ctnaseneeanents TR rhersrsarenenen iii
Liste des tableauX eveciiinisisrrrsnconnnes reruveeseessrsiserressebteatRuE st reresssibeaasveLresanasaseat reereeennneeararn rrreenreenarens ix
Nomenclature.............. rreesemrrsseenessens restsensenseeasnensen reetssersesareressrettsesEssarierRerer rrasssreesennsessanes rrnerseesmsssenssens v Xi
Introduction ... rereeesesesaeennes rressseensresaraensn rreteersenessesrenne ressreseeseseasnnanes vreesmerssesasaserane vrereessesennaransnes e XV
Chapitre 1 - Bibliographie........... rteresiesssssseesresssessesseeaseerasrIEIiEiAEEESeERARERRIetteseanessbitanssinsaatans 1

1.2 = L CORIBECEIICE «eeeeeeeeseereseeteseeeeassese e e e e sar s 1 m A2 e o E e e 5

1.2} - Force motrice de la coalescence 6

1.2.2 - Modéies de coalescence .. 7

1.2.3 - Coalescence des polyméres 8

1.2.4 - Modélisation de la coalescence des poIYMETES e 9

1.3 TS HTICALEOM v eveeeeeeeeeeies e eeeeeeeeeeeeeasse b e s seeeemee e saababas 2 e 0o EE L b e E RS S 2

1.3.1 - Densification avant 1a formation des bulles ..o 13

1.3.2 - Densification aprés la formation des bulles. .o 19

1.3.3 « Mécanisme de dissolition dU a7 ..o s 20

1.3.4 - Modéle de diffusion de GOEOS ..ottt e 22

1.3.5 - Effet des différents paramétres sur la densification 24

Chapitre 2 - Matériaux et methodes v FOR— reeesssesesesnrearees TR 37
D1 = MAREBEFAUN oo ooveveeveseeeeesseeseessaass s eamessese e sesb s et ere s omaass 2 emnan ek peebeE £ aE s eeesm o b o b AR b L AR S S s 3

2.2 - Méthodes danalyse des MalErIaUX .. e 39

2.2.1 - Méthode d analyse des caractéristiques de poUdre ..o 39

2.2.2 - Autres MAHOAes A ANATYSE «or.ciiiiiicii b 42

2.3 - Analyse de la coalescence et de la densification AES EFAINS oot reeta et 44

2.3.1 - Analyse de 18 COAlESCENCE . iv.iivirirrei et 45

2.3.2 - Analyse de 12 densiiCation ... it 49

Chapitre 3 - Résultats et diScussions ... nsncesnisinnans SUTT— ST SR rerene D3

T 1 = O ESCEEICE - eeeeeeeeseers s seeee et esserasa s s es oo s s s s e bbb SR LT 54

3.1.1 - Influence de Certaing PAramMELIeS. ..o et st .57

3.1.2 - Modélisation de 1a coalescence de deux Brains. ..o 62

3.1.3 - Gradient de température (effet combiné de la température et de Ja taille des grains)....... 70

3.1.4 - Coalescence des MUIE-ErAINS. ..o 72

1.1.5 - Modification du modeéle de COalESCENTE. ... 76

T 1 = COTICIUSION oo eeecite v e emeeese e er s sress s ae e bbb e s o e e h oo e LTSRS 80

3D e DIEIISTEICALION «oveeeosesseseeeeeseseememst e es s e e en e e b bR P S0 84



Table des maticres

321 = TAIOGUCTON ..ot 8i
3.2.2 - Effet de différents paramétres sur la densité et la coulabilité de poudre ..o, 82
3.2.3 - Modelisation de la densification..........ooocoooooooooooooooo 85
L O 92
3.2.5 - Vérification par rolomoulage ......c.cveooeeeoveoesooecosoeeoooooo 102
Chapitre 4 - Simulation numérique ................ - Hrtee e seten 115
A4 - TechniqUes de CFD eovvvvuvviecs e eecsneeeee e 16
411 - Définition du domaing ........cccccoeveeeeemooeocoe 117
4.1.2 - Choix du type de maillage ........cocccevevmmooroocooeooesoeeoo I8
4.1.3 - Modeéle VOF (Volume OF FIAY....c.ovvvooeeeo oo 119
414 - AhErence QUX PArOIS........oocevveceeeseeriesoeeeeoeesee e 130
4.1.5 = MOARIE AUMENIGUE wvvovooeoeevececrn oo 131
A0 - RESWHALS ... 131

A2 SPH ettt e 139
421 = TEIPOIALION oot 141
4.2.2 ~ APProXimation Par AOYAU —.......ocveveeeeoeooos oo eoeoeee oo f41
4.2.3 - Approximation des Particules .........c..oo..veooooooceeesooooo 143
4.2.4 - Equation de COntinuite ..o 144
4.2.5 - Equation de conservation de quantité de mouvement..ooooeooeo 145
4.2.6 - Longueur de HSSAZe.....oovoooooocevvreceeeereos oo 146
4.2.7 - EQUAton d €At ...ovveveooooocneoe e 146
4.2.8 - Masse et eNSILE ..vvvv.oveoooecceeeceesecene oo 148
429 = PRESSION......ooooietittsee et 149
A200 = GRAVIEE ...ttt 149
421 - Tension SUPErfICiele .......ovcceceeeereoeeeeoeooes oo 149
3202 = COUBUI e oo 151
4.2.13 - Caleul de la courbure interfaciale PANSPH e 52
4.2.14 - Discrétisation (déplacement des PAMtICUIES) oo 155
4.2.15 - ChOIX du Pas de TMPS .o.v.....oceosveerereroeee oo 155
3216 - LImites PhYSIGUES w...ooovvviiie et 156
4247 - Algorithme SPH.....oooooooiiioeetiirneoseeeeeeeeeeeee e 150

A2 08 = RESUIALS ..o oo 157
CONClUSIONs ZENErales e PErSPECHIVES..cvvemucrreerraeerssesssesesssessomeesssesessosssssssoees s seeses s 165
RELErences BiblIOBIAPRIGUES...vooeveeeeoce s cseesnmressnsssssssessssceesesree st 169

~ii=



Liste des figures

Figure 1.1 - Schéma des guatre étapes du procédé de rotomOoUlage. oot 4
Figure 1.2 - Changement de température avec le temps lors du procédé de rotomoutage [7] oo 4
Figure 1.3 - Schéma de la coalescence de deux Erains. ..t 5

Figure 1.4 - Schéma de la coalescence de deux grains, ol a, ay, ar, sont respectivement les rayon., rayon
initial, rayon final d’un grain et 'y, L et W sont respectivement la longueur d'interface entre
deux grains. 1a longueur et [a largeur de 1a COalesCente. e 10
Figure 1.5 - Comparaison du modéle de Bellehumeur avec des résuitats expérimentaux obtenus lors de fa
coalescence de résine HD -8661(microparticules de polyéthyléne) a 170°C [19]. coevenvo 1t
Figure 1.6 - Résultats expérimentaux et prédiction du modéle pour la coalescence de deux particules de
copolymére éthyléne-propéne & 230°C entre deux lamelles de verre avec préchauffage de
PEISEITIBIE [7]. 1ererevencerererescesmmsiee et 12
Figure 1.7 - Images obtenues par microscope optique de la densification de potyéthylene en fonction du
TEITIPS {9 vemssrasseereesreemeeb s bas s s 5

Figure 1.8 - Medgle de microstructure compose de cylindres en ordre cubique : A. unité de volume, B.

modéle de ta microstructure avee une densité basse { p/ pg = 0.05) et C. modele de la

microstructiure avec o/ oy = 0.5 [A0]. oo 15

Figure 1.9 - Comparaison des modeles proposés par Scherer et Garino avec des résultats expérimentaux
ohtenus lors de la densification de différents polymeres [69]. oo 17
Figure 1.10 - Schéma de Ta formation des bUllES ..o 18
Figure 1.11 - Configurations bidimensionnelles d"arrangement des particules dans les systemes SC et
FOC [73]1meerernemseeessesesssecemeemssssabsses s s 19
Figure 1.12 - Schéma de la bujle de gaz contenue dans une cellule sphérique de rayon Reey [69]...ccece. 21
Figure 1.13 - Changement de la densité relative de Ja poudre en fonction du temps (pour deux résines de

polyéthyléne) et comparaison des résultats expérimentaux avec e modéle de Gogos [73].

Figure 1.14 - Variation de la taille de bulles d"air dans du PE formées a coté de la surface du moule pour
différentes tailles initiales des grains de poudre et différentes températures [73]. oo 26

Figure 1.15 - Densité relative du PE proche de la surface du moule pour différentes tailles de grains de
poudre et différentes températures de four [73] oo 26

Figure 1.16 - Montées refatives de la tension superficielle et de la contrainte normale (due 2 Ia viscosité)
en fonction du temps dans le polyéthylene fondu (dy=0.25 mm, n=3000 Pa.s, 190°C,
0,993 {C )il ] e 28

-ii1-



Liste des fizures

Figure 1.17 - Effet de la viscosité sur la durée de vie des bulles d’air piégées dans le Polyéthyléne fondu
(do=0.25mm, 190°C. ¢=0.995(C1a)l62). oo 29

Figure 1.18 - Effet de la vitesse de rotation sur les positions des grains ayant différentes tailles, dans le
MIOUIE [ D] oot 30

Figure 1.19 - Effet de la taille initiale des bulles d’air sur leur dissolution (N=3000Pa.s, T=190°C, les
chiffres affichés sur les courbes sont les diamétres initiaux des bulles) [62]...vicn 32

Figure 1.20 - Effet de la pression sur la durée de vie des bulles d’air dans [e polymére fondu

(do=0.25mm, p=3000Pa.s, T=190°CH62]..oe....e.ooorererereeereeseoeoeeoeeoeoeoeeoeeeeoeoeoeo 33
Figure §.21 - Observation microscopique des coupes paralleles aux surfaces des pidces rotomoulées a

210°C, a) sans additif, b) avec 3% de I’huile minérale = OO 34
Figure 2.1 - Tamiseur Vibrant MECANIGUE. ... oo 40

Figure 2.2 - Visualisation des grains de a) PP avec microscope ¢lectronique a balayage et b) des grains

de PVDF avec microscope OPLUE. w.........ooovvvvveeeeeeeeeeoee s 40
Figure 2.3 - Visualisation des grains de PE avec MUCTOSCOPE OPHGUE. oeeovvevereeeeeeesres e 41
Figure 2.4 - Cone utilis¢ pour les essais d’écoulement. ...........oveooo 42
Figure 2.5 - Schéma de disque fabriqué pour essai de ThEOOZIE. ..o 44

Figure 2.6 - a) microscope optique Olympus BH avec une caméra couleur J Al b) fa platine chauffante

programmable Metler FP 80............cooooiiimiiiieeoeeeeoeeeeeeeoeeeooeoeeoooeooo 45
Figure 2.7 - Coalescence des grains de poudre de PP 2 180°C. oooooooooooooooo 46
Figure 2.8 - Interface entre deux grains lors de coalescence..... oo 47
Figure 2.9 - Position des grains en contacte lors d’étude de coalescence de plusieurs grains. ................ 48
Figure 2.10 - Mise en contact et coalescence de deux grains de PP a "état fondu. ..o 49

Figure 2.11 - Essai expérimental de la densification par nicroscope optique, a) les grains de poudre

avant fusion, b) les builes d’air dans le milieu du polymére fondu......oooivro i, 50
Figure 2.12 - Capsule d’aluminium (utilisée pour préparer les échantillons de densification).................. 51
Figure 2.13 - Echantillons pour essais de densification. ........cooooovooooo 51

Figure 3.1 - Coalescence et densification des grains de poudre et formation des bulles d’air dans la piece
finale, a) poudre initiale b) coalescence ¢) densification. ..o 54
Figure 3.2 - Changement d’interface entre des grains de PP lors de leur coalescence (diamétre des
BIAINST 600 JM). .o eoeeinie oo 55
Figure 3.3 - Changement d’interface entre les grains de PVDF lors de leur coalescence (diamétre des
ZraINS= 100 M. oottt oo 56
Figure 3.4 - Vitesse de coalescence de la partie linéaire de Ia courbe de coalescence obtenue pour les
grains de PP (diamétre des grains= 600 M), .....ve.c.ooooeeer oo 56
Figure 3.5 - Comparaison des résultats expérimentaux de Ja coalescence de deux grains de PP & 190°C et

a 210°C (diameétre des grains= 600 WM. w...oo...ooooovveeeeeooooeoe oo 57

-fv-



Liste des figures

Figure 3.6 - Comparaison des résultats expérimentaux de la coalescence de deux grains de PVDF a
200°C et & 240°C (diametre des grains= 100 ). oo 38
Figure 3.7 - Comparaison des résultats expérimentaux de 1a coalescence de deux grains de PP de
AETTETONEES LIS o eeeeeeee e er oo eeet e eecateb e e cem e s s ah b e r e bbb bbb e 59
Figure 3.8 - Comparaison des résultats expérimentaux de la coalescence de deux grains de PVDF de
LT EIRIIEES TRILEES. - oo oeeveeevoveeeeseeeseesssrasesar e esseeec e abs g m s eSS h bbb m s s P s s e 60
Figure 3.9 - Comparaison de la vitesse de coalescence de deux grains de PP sur une lamelle de verre en
présence et en |"absence d’un agent démoulant (diametre des grains=400um). .. 0]
Figure 3.10 - Evolution de la viscosité en fonction de la vitesse de cisaillement. La courbe mentre 1a
zone de viscosité pour les différents procédés de mise en GUVIC..ooiiriinnes: 64

Figure 3.11 - Evolution de ta viscosité de PVDF en fonction da fa fréquence de sollicitation a 200°C. .65

Figure 3.12 - La régression linéaire de la loi d* Arrhenius (PP A 200°C). i 65
Figure 3.13 - La régression linéaire de la loi d’ Arrhenius (PVDF 4 200°C). s 66

Figure 3.14 - Changement de la partie complexe (8lasticité) en fonction de la partie réelle (PP a 190°C).

Figure 3.15 - Comparaison des résultats expérimentaux de la coalescence de deux grains de PP a 190°C
avec le modéle de Bellehumeur (diamétre des grains= 600RM). oo 69

Figure 3.16 - Comparaison des résultats expérimentaux de la coalescence de deux grains de PYDF &
170°C avec le modéte de Bellehumeur (diamétre des grains=100pm}. oo 69

Figure 3.17 - Comparaison des résuliats expérimentaux de la coalescence de deux grains (préchauftés)
de PP 4 190°C avec le modele de Bellehumeur (diamétre des grains= 6001Um ). 71

Figure 3.18 - Comparaison des résultats expérimentaux de coalescence de deux grains (déja fondu) de PP

34 190°C avee le modete de Bellehumeur (diameétre des grains= SOOHUM). coovicniiniens 72
Figure 3.19 - Coalescence de trois grains de PP en COMACL ..ot 73
Figure 3.20 - Comparaison des vitesses de coalescence de deux et trois grains de PP 73
Figure 3.21 - Un grain central est en contact avec un MAXIMUM 6 Zrains VOISINS. i 74
Figure 3.22 - Différentes positions de trois grains €N CONMACL .....oe st 74

Figure 3.23 - Comparaison des vitesses de coalescence de 2 et 3 grains pour différentes positions
(=607, 90° and 180%) & 190°C (d=S00MM). oot 75

Figure 3.24 - Changement de coefficient de vitesse de coalescence de deux grains en présence d'un
troisieme grain voisin, en fonction de Pangle entre les conacts. ..o 77

Figure 3.25 - Comparaison des vitesses de coalescence de trois grains de PP en différentes positions

(différents angles de contact). Diamétre des grains=500um e T=190C. v 78
Figure 3.26 - Configurations de voisins directs et indirects d7Urk Brain. ... 79
Figure 3.27 - Effet de présence d’un voisin indirect sur fa vitesse de coalescence d’un grain. ... 79
Figure 3.28 - Changement de tempeérature avec le temps lors du procédé de rotomoulage. ..o 81

-



Liste des figures

Figure 3.29 - Effet de la présence des petits grains sur I’écoulement de la poudre {faille max=300um et

taile A =TOOMIMY. oo 83
Figure 3.30 - Photos de formation des bulles lors de la densification de poudre avec différentes tailles de

BIAINS. oottt ettt eee oo eseon 85
Figure 3.31 - Arrangement BCT. .........ciumriiivoreoooeooooseooeeeeeee oo 86
Figure 3.32 - Différentes coupes d’une unité de volume a) diagonale b) face. ..o, 86
Figure 3.33 - Point de fermeture d’espace libre entre trois 2rains (X/r=0.57). oo, 87
Figure 3.34 - Coalescence de quatre grains de P e 88

Figure 3.35 - Changement de la distance entre les contacts en fonction du temps lors de la coalescence de

QUALTE ZRAINS de PP..........ooiee et 89
Figure 3.36 - Changement de surface entre quatre grains de PP au cours de leur coalescence en fonction

QU LCINPS. oottt oo 89
Figure 3.37 - Changement de densité d’une unité de volume de PP en fonction du EMPS. oo, 90
Figure 3.38 - Changement de densité de la poudre de PP en fonction du TEIMPS. ot 9t
Figure 3.39 - Densité relative de 1a poudre de PVDF. .....ooooooovooveoeoooooooo 91
Figure 3.40 - Effet de la taille initiale des bulles sur sa durée de vie et sa vitesse de disparition. ............. 93

Figure 3.41 - Effet du degré de saturation du polymére sur la durée de vie d’une bulle d"air dans le PP, x

est le degré de Saturation..........ooocoeecouoereoeeise oo 94
Figure 3.42 - Changement de pression a I"intérieur d’une bulle en fonction du temps (x=0.995). .......... 95
Figure 3.43 - Builes d’air formées lors de la densification de poudre de PP 3 190°C. .o, 96
Figure 3.44 - Comparaison des vitesses de disparition des bulles | et 2 de la Figure 3.43.. ... 97

Figure 3.45 — Disparition des bulles avec des petites tailles et augmentation de taille des grandes builes.

................................................................................................................................................ 98
Figure 3.46 - Changement de densité de poudre de PVDF en fonction du temps & différentes

BEMPEIALUIES. oo et oo e e es e 99
Figure 3.47 - Concentration des bufles dans les couches proches de la surface du moule lors de la

AEASHICALON. 1.ocoooeit e oo 100

Figure 3.48 - Deux positions de I"air piégé lors du rotomoulage A : ’air piégé entre le polymére et fa
surface du moule B : I"air piégé dans le polymere et entouré par le polymére (la tille de
builes dans les deux cas est identique). ...........ooo.vveeoooevoveeoroooeeoooe 101
Figure 3.49 - Changement de la température avec le temps lors du procédé de rotomoulage. .............. 102
Figure 3.50- les courbes de rotomoulage des pidces rotomoulées aux différentes températures de four. La
procédé de rotomoulage a été arrété i la fin de la premiére étape de densification........... 104
Figure 3.51 - Comparaison des courbes de changement de température en fonction du temps lors de la
premicre étape de densification des pidces rotomoulées a différentes températures. ........ 103

Figure 3.52 - Variation de densité des pices rotomoulées en fonction de la température de rotomoulage.

Y-



Liste des figuies

Figure 3.53 - Des bulles d’air formées dans des pieces rotomoulées  a) 180°C et b) 250°C. ..oviviieennn. 107

Figure 3.54 - Courbes contrainte — déformation obtenues des essais de traction pour des pigces
FOtoMOULEES & 180 @1 250%C ..o ieeerreeereer et ssiara s st 109

Figure 3.55 -Courbes de rotomoulage pour des piéces rotomoulées pendant 20 minutes aux diftérentes
TEITIIETALULES. 1.vovceraeer oo icesssearss s ess e 111

Figure 3.56 - Courbes de contrainte en fonction de la déformation pour des piéces rotomoulées aux

différentes températures pendant 20MIm. s 13
Figure 4.1 - Trois cas de figure de la fraction volumique pour une Phase M. ..o 120
Figure 4.2 - Calot] de PIErTACE. croirivvicr e e 126
Figure 4.3 - Mesure de 'angle de COMACT. oo 130
Figure 4.4 - URIEE e VOIUIMIE. oo ioeeeoeisire et 131

Figure 4.5 - Unité de volume composée de 6 grains de polypropyléne (unis€ de volume dtudiée lors de
1P 6t0dE dE SIMUIALIOIY. (rurerereeeuessecerasrsri s saems st es eSS 132
Figure 4.6 - Différentes coupes dans des diftérentes directions d"unité de volume quelques secondes
apres 1a CoRlescenee des BIAINS. . i e 132

Figure 4.7 - Etude du changement de surface libre entre grains sur différentes coupes de I'unité de

volume afin d°étudier le changement du volume de I"Unite. o 133
Figure 4.8 - Position des bulles dair formées dans le polymére fondu a) tout de suite apres disparition

des grains de poudre b) aprés 2 min, c)apres 5 min et d) aprés [0 min 135
Figare 4.9 - Mouvement de bulie numéro | vers la surface libre, sous Ieffet de I’écoulement de

polymere et Son EChAPPEMENL. e 136

Figure 4.10 - Densification de deux géométrie identiques de grains de polymere & a) 220°C et b) 180 °C.

différentes 1ensions SUPErTICIEHES. .o 139
Figure 4.12 - Approximation d’une particule i, 4 I"aide des particules se trouvant dans le support de fa
fonetion kerne! représenté par un cerele de rayon Kh. o 143
Figure 4.13 - Comportements des forces de pression pour différentes densités .. 147
Figure 4.14 - Hiustration 21> du probleme de l'utilisation d’une longueur de lissage a} irés importante, b)
trés petite, La sphére sombre au centre est la particule en question, fa longueur de lissage
S TEPrESENTEE PAT UM CETCIE. Lovinirsiiris s e 148
Figure 4.15 - Comportements de la force de tension superficielle. Vecteur notmal & la surface(n) des
particules en direction du fluide. a) La force de tension superficielle agit avec la méme
force sur une forme sphérique. b) La force de tension superficielle dépend de la courbure.
¢) une courbure positive produit (& gauche) une force de tension superficielle plus forte par
rappott une courbure négative (4 droite) mais la force de tension de surface dans tous les

cas agit dans 1a direction du fTIdE. .o 150

-Vii-



Liste des figures

Figure 4.16 - Technique utilisée pour détecter I'interface entre deux phases. a) le code de couleur des
particules bleues est 0 et celui des particules rouges est égal a 1. b) la détection d’interface

entre deux phases par changement de couleur. ¢) des vecteurs normaux des particules a

L O 153
Figure 4.17 - Plans d"observation de la coalescence. .........oovovmmovoe 158
Figure 4.18 - Distribution initiale des particules basée sur une grille a éléments carrés...........o..oevn .. 159
Figure 4.19 - Distribution initiale des particules basée sur une grille & éléments triangulaires. .............. 160

Figure 4.20 - Coalescence de deux grains de PP 3 190°C (diamétre =5001um) & t =0.2 t; a) étude
expérimentale b) simulation NUMERIQUE. .......oovvvvoeeoooeoe 161

Figure 4.21 - Coalescence de deux grain de PP a 190°C {(diamétre =500umy) a t =0.7 t;a) étude
expérimentale b) simulation nUMERIQUE. ...v..uoovvoeroeeeeceoeoeeeooo 162

Figure 4.22 - Coalescence de quatre grains en deux dimensions (la phase claire représente le polymére et

la phase foncée représente it} .oooooooneivvureoceeceooeeseeeeeoeeeoooeooeoooooooo 163

~Viii-



Liste des tableaux

Tableau 2.1 - Etendue des tailles des grains des polymeres ULTHSES. oo 39
Tableau 2.2 - Densité apparente et pourcentage volumigue d'air entre les grains de polymere. ... 41
Tableau 2.3 - Propriétés thermiques des polymeéres obtenues par DISC. s 43
Tableau 3. - Changement de vitesse de coalescence avec la TEMPETALUIE. 1.vorveersenereireerccemasbns e 58
Tableau 3.2 - Changement de vitesse de coalescence avec fa taille des Zrains. .o 60
Tableau 3.3 - Energie d’activation des deux POIYMETES.... it 66
Tableau 3.4 - Temps de relaxation de PYDF €1 PPuociiii i 68
Tableau 3.5 - Taux d*avancement de [a coalescence apreés 15 secondes pour les différentes positions.... 75
Tableau 3.6 - Densité apparente des poudres avec des tailles des prains homogenes et hétérogenes. ...... 83
Tableau 3.7 - Résultats obtenus des e55a3s UTASON. Lt 10

Tableau 3.8 - Comparaison de la densité des piéces rotomoulées pendant 20 min aux différentes
EEATPEIALUTES. «-evoeverereeeenssseresmssrs s b TSR 112

Tableau 4.1 - Equations prises en compte dans le calcul SPH. oot 157

e






Nomenclature

Abréviations

ASTM American Society for Testing and Materials

BCC Cubigue centré (Body Centered Cubic)

BCT Tétragonal centré (Body Centered Tetragonal)

CFD Mécanique des Fluides Numérigue (Compuiational Fi luid Dynamics)
CFL Courant Friedrichs Lewy

CSF Force de Surface Contimam (Continuum surface force)

DSC Calorimétrie différentielle a balayage (Differential Scanning Calorimetry)
FCC Cubique a fuce centrée (Face Centered Cubic)

GMS Monostéarate de glycérol (Glycerol MonoStearate)

HD Haute densité (High Density)

MFI1 Indice de fluidité (Melt Flow Index)

MO Huile minérale (Mineral oil)

PE Polyéthylene

PEBD Polyéthyléne bas densité

PEMO Pentaerythritol monooleate

PP Polypropyléne

PVDF Polyfluorure de vinylidéne

SC Cubigue simple (Simple Cubic)

SPH Hydrodynamique des particules lissces (Smoothed Particle Hydrodynamics)
UDF Fonctions utilisateur (User Defined Function)

YOF Volume de fluide (Volume Of Fluid)

D Unidimensionnel, 1 dimension

D Bidimensionnel, 2 dimensions

3D Tridimensionnel, 3 dimensions

RPM Rotation par minute
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Notation générales

Notation générales

B
1
Mo

”r

?

Tension supetficielle
Viscosité

Viscosité newtonienne

Partie imaginaire de viscosité

Partie réelle de viscosité

Densité du polymeére
Densité de poudre
Densité de polymere quand est complétement densifié

Densité de fa bulle si la tension superficielle était nulle

Epaisseur de la couche deposée de polymere fondu
Enthalpie de fusion

Enthalpie de cristallisation

Densité de polymeére

Viscosité absolue du polymere

Densité du polymére fondu

Temps de relaxation

Tenseur des contraintes

Fréquence angulaire

Taux de déformation

Angle formé entre les centres des trois grains
Ongle de coalescence

Contrainte normale

Masse volumique de la phase n

Tenseur des contraintes

Viscosité moléculaire

Fraction volumique de la n-iéme phase
Angle de contact i la paroj

Fonction de Dirac delta

Volume de l'intégrale

Coefficient de normatisation
Viscosité artificielle

Distance initiale entre les particules
Constante

Gradient de {a surface
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Notation générales

A-a
&p Diffusivité thermique du polymére
agp Rayon initial des grains
a Rayon des grains
ay Rayon final des grains
C-¢
C; Facteur de couleur
C, Vitesse du son
Ca Nombre capillarité
Concentration de gaz dans le potymére fondu pour une tension superficielle
Cs P -
oo nulle
Cen Concentration de gaz dans le polymere fondu partiellement saturé
¢ Concentration
C, Capacité calorifique
¢ Concentration de gaz dans le polymére
(Cidsar Concentration de gaz dans le polymére saturé
D-d:
dy Diamétre initial de bulie
d Diamétre initial des grains
D Coefficient massique de diffusion
D Tenseur de déformation
E-e:
E Energie d’activation
F-f
i Force par unité de surface
F Force de volume
G-g:
g Force de la gravite
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H-h:

H Constante de Henry

h Enthalpie
I-i:

I Tenseur d*unité
J-j:

y/ Diffusion du flux d’espece j
K-k:

k, Condugctivité thermique du polymére fondu

Keyp Conductivité effective

K Divergence de la normale unitaire #

k Courbure de Minterface
L-1:

L Longueur de la coalescence

/ Distance entre les centres des cylindres
N-n

7 Unité de la normale a Vinterface

7 Vectewrs unitaires normal 4 la paroi

n Normale extérieure
P-p:

P, Pression intérieure de la hulle

P, Pression du systéme

Py Pression ambiante initial

P, Pression ambiante final

P, Pression ambiante

p Pression statique
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Notation générales

Q-q:
P, Densité de 1a bulle si la tension superficielle était nulie
R-r
R Rayon de bulle
R, Rayon final de bulle
Ry Rayon initiale de bulle
Re Nombre de Reynelds
Reent Rayon de cellule
R, Constante de gaz
S5t
S Chaleur de la réaction chimigque
Sm Masse ajoutée a la phase continue de la dispersion de la deuxieme phase
S(0) Surtace entre les quatre grains a I'instant t
5 Surface entre les quatre grains
S, Terme source {de masse)
S Surface des grains
T-t:
t Temps
7, Température de fusion de polymére
) Température de fa poudre
T Température de cristallisation
7 Température
Tw Température ambiante
i Vecteurs unitaire tangenticl a la paroi
"
ty Durée de vie d’une bulle
U-u
U Vitesse du jet libre
V-v
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Notetion générales

V(1) Volume d une unité a I"instant t
v Vecteur de vitesse
' Vitesse axiale
v, Vitesse radiale

Volume d’une unité

Wow ;
w Largeur de la coalescence
W, Travaille de tension superficielle
Wi, Travaille des forces visqueuses
We Nombre de Weber
W Fonction de fissage
X-x:
X Moiti¢ de la diagonale de [a surface entre quatre grains
X Coeordonnée axiale
Y-y:
y Interface entre deux grains
Y Fraction massique d’espéce j
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Introduction

e contexte général de ce projet transdisciplinaire est d"étudier I’impact des conditions de mise en
ceuvre et la nature des matériaux sur les performances aérohydrodynamigue et acoustique des

rotors de turbomachines (ventilateurs, pompes, éoliennes).

1l est bien connu que les conditions d’obtention des pieces et les caractéristiques des matériaux utilisés
(en particulier la rhéologie et les propriétés mécaniques) influencent les performances énergétiques

{consomimation ou production d’énergie, pertes, bruit, cavitation) des turbomachines.

Le choix du rotomoulage comme la technique d’obtention de ces pices, exige une étude approfondie

<ur les conditions de mise en ceuvre et leurs conséquences sur les propriétés de la piece finale.

Le rotomoulage est un procédé relativement récent qui permet de produire des piéces creuses en
polymére avec une faible vitesse de cisailfement et une faible pression. En absence de pression, il n’est

pas nécessaire d’utiliser des moules de hautes performances.

Par rapport a d’autres procédés de mise en @uvre, Je rotomoulage comporte plusieurs avantages. La
simplicité du procédé, ses faibles couts de production, ta fabrication de piéces quasiment sans
contrainte résiduefle. Ces avantages font que des recherches sont entreprises pour développer ce
procédé. A Vorigine desting 4 la fabrication de pi¢ces simples, le rotomoulage permet auj ourd’hui la

fabrication de piéces de hautes performances.

Comime dans plusieurs procédés de mis en ccuvre de polymeére, la pigce {inale rotomoulée est obtenue

a partir de particules de poudre de polymére.

Dans le procédé de rotomoulage, des particules de petites tailies sont introduites dans un moule qui
tourne selon deux axes a intérieur d’un four. La rotation permet une répartition homogeéne de la
poudre dans le moule. Le chauffage du moule fait fondre la poudre, et le polymére fondu adhere

finalement a la surface intéricure.

Le procédé de rotomoulage est un procédé sans pression ni cisaillement. Le polymére fusionne
librement lors du moulage. Comme il n’y a pas de force externe appliquée pour entever 1air entre les
grains. il y a souvent des bulles d’air piégées dans la piéce finale. La présence de bulles d’air diminue
considérablement les propriétés finales ainsi que la qualité de la surface des pi¢ces. Ce probléme est
I'inconvénient majeur de ce procédé pour fabriquer des pieces de haute performance. Deux méthodes

sont utilisées aujourd’hui pour résoudre ce probleme :

» L augmentation de la température du procéde.
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»  L'allongement du temps

Cependant, ces deux solutions augmentent le risque de dégradation de la piéce et ta durée du procédsé,
Environ 40 % du temps du procédé est dédié d 1'enlévement des bulles. Un défi important dans le
rotomoulage est de maximiser les propriétés mécaniques de la piece finale tout en minimisant le temps

de cycle de moulage.

Le polymere est seulement en contact avec I’air interne du moule sans aucune pression externe. Dans
ce cas la disparition de I"air piégé entre les grains de poudre se réalise grice au gradient de pression
crée entre fa pression locale a Pintérieur du polymére fondu et Pair externe du moule. Ce phénomeéne
se passe sous des conditions bien particuli¢res. L’absence de pression externe n’est pas une sifuation

favorable pour la migration des bulles d’air a I'intérieur du matériau fondu.

L objectif est d’éliminer toutes les bulles car feur présence est trés défavorable pour la performance
des pieces notamment des pieces aérodynamiques ciblées a terme par ce projet. Une micro-bulle d’air
présente dans une pi¢ce peut ére a origine de 'amorce d’une fissure lors de la sollicitation

dynamique.

Le phénomene de la migration des bulles d’air lors du rotomoulage se présente & ta suite du
p
phénoméne de coalescence des grains. Ce sujet a été bien étudié dans Je cas des autres techniques de

mise en ceuvre (en particulier au cours de la mise en ceuvre des matériaux métalliques).

L’emprisonnement d’air dans le polymére fondu et fa formation de builes d’air se passe en deux
élapes successives, la coalescence et la densification qui sont les élapes les plus importantes du

procédé de rotomoulage.

Pour éliminer les bulles piégées dans la masse du polymere, i! est done nécessaire d’approfondir notre
connaissance & propos de ces deux phénomenes. C’est pour cette raison, que nous avons réalisé I’étude
de I'analyse, de la modélisation et de la simulation de la coalescence et de la densification des grains
qui sont fe moteur de la migration et de I’élimination des bulles d’air lors du procédé. L objectif étant

d’optimiser le procédé pour obtenir des piéces techniques de bonne gualité et sans défaut.
Le travaille de cette thése est présenté en cing chapitres :

Le chapitre I dans un premier temps, nous avons présenté 1’étude bibliographique. Cette étude est
divisée en deux parties principales : la premiére partie porte sur le phénomeéne de coalescence, I’effet
de différents paramétres sur le phénoméne et les différents modéles théoriques pour la coalescence. La
deuxiéme partie porte sur I'étude de la densification de polymeére lors du rotomoulage. Dans cette
partie, on présente les différents mécanismes proposés pour la densification et les différents modeéles

théoriques proposés pour ce phénoméne.

Le chapitre 2 aprés avoir présenté les deux phénomenes de coalescence et de densification, au cours

du deuxieéme chapitre nous avons présenté les matériaux utilisés pour cette étude, ainsi que les
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méthodes  expérimentales. Les méthodes appliquées pour caractériser les polyméres utitisés sont
expliquées lors de ce deuxiéme chapitre. Les dispositifs utilisés lors des parties expérimentales de ce
travail permettant d’étudier tes phénomenes de §a coalescence ainsi que fa densification sont expliqués

en détails lors de ce chapitre.

Le chapitre 3 les résultats obtenus au cours de cetle étude sont présentés au chapitre trois. Ce chapitre
est structuré également en deux parties : les résultats obtenus des studes de ta coalescence (deux grains
et plusieurs grains) et ceux obtenus des études de la densification (avant et aprés la formation des
bulles). Les modéles proposés pour les phénomenes de la coalescence et de la densification sont

expliqués et comparés avec les résultats expérimentaux lots de ce chapitre.

Le chapitre 4 le chapitre quatre, présente les travaux de simulations numériques développés lors de
ceite élude. Deux différentes méthodes (VOF (Volume Of Fluid) et SPH {Smoothed Particle
Hydrodynamics) sont utilisées pour réaliser fa simulation numérique des phénoménes de coalescence
et de densification. Les résultats obtenus lors des études de la simufation numérique par les deux
méthodes sont également comparés avec les résultats expérimentaux  dans ce quatrieme chapitre.
Enfin dans le dernier chapitre, nous avons cherché & donner une conclusion générale 4 notre élude et

proposer des perspectives pour ce travail.
Le chapitre 3 contient finalement les conclusions générales et perspectives.

Les résultats présentés dans ce mémoire ont donné lieu aux publications suivantes dans des Journaux

internationaux:

M. Asgarpour, F. Bakir, S. Kheladi, A. Khavandi, A. Tcharkhtchi “3D Model for Powder
Compact Densification in Rotational Molding™ . Accepté par le Journal of Polymer

Engineering and Science

M. Asgarpour, F. Bakir, S. Kheladi, A. Khavandi, A. Tcharkhtchi, “Characterization and
modeling of sintering of polymer particles™, Accepté par le Journal of Applied Polymer

Science.

Ces résultats ont également été présentés dans deux confcrences internationales sans acte :

M. Asgarpour, F. Bakir, S. Khelladi, A. Tcharkhtchi, “Sintering of polymére powders” BYPOS
2010, Trencianske Teplice (Slovaquie), Juin 2010.
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M. Asgarpour, F. Bakir, S. Khelladi, A. Tcharkhtchi, “Densification of polymer powders during
rotational molding” RTS 2009,Rotomoulding. Thermoforming and Stretch-Blow Moulding,
Albi (France), Mars 2009,
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Chapitre 1
Bibliographie

Résumé - Ce chapitre constitue fe rapport bibliographigque pour Détude effectude pendant ses rois derniéres anndes.
Ce rapport concerne, en particulier, la coalescence el la densification des poudres lors du procédé de rofomonlage.
Apres un bref rappel sur le procédé du rotomonlage, les phénoménes physiques expliguant les différentes étapes du
phénomene, coalescence et densification, sont détaillés. Les résultats des studes obtenus par les différents chercheurs
nationaux el mondiaux ainsi que  feurs investigations concernant Deffer de différents parametres sonl ensuite
présentés. Une bonne pariie de celre étude bibliographique esi consaerée & lu modélisation. Nous avons étuié les
modéles pertinents proposés por les experts dans ce domaine afin de choisiv celui qui est capable de prédire

Pévolution des phénoménes lors du rotomeulage de nos polvmiéres.

Chapitre 1 - Bibllographlci
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9 étude de Ia densification des poudres, indépendamment de [a nature des matériaux, nécessite la
connaissance de phénomene de coalescence. Le phénomeéne de coalescence a d’abord été étudic

pour fes métaux et les céramiques. Avec I'utilisation progressive des polymeéres. dans différentes
industries, de nouvelles techniques de fabrication des pieces en polymére, a partir des poudres, ont été
développées. Avec le développement de ces procédés, les industriels ont constaté différents défauts dans
les picces obtenues. Des études effectuées sur ces problématiques ont montré que les phénomenes de
coalescence et de densification des poudres ont un impact de premiére importance sur la qualité des
piéces finales obtenues. Le rotomoulage est un des procédés de mise en ceuvre des polyméres pendant
lequel ces phénomenes interviennent. Dans cette bibliographie, avant de discuter sur les études de
coalescence et de densification survenant lors du rotomoulage, nous proposons une rapide présentation

de ce procédé de mise en ceuvre des polymeres.

1.1 - Procédé de rotomoulage

Dans sa forme la plus élémentaire, le rotomoulage est un procédé destiné a la fabrication d'objets creux
de matiere plastique. Méme si le procédé est relativement récent (1855), depuis 1990, différents travaux
analytiques ont été effectués sur ce procédé. En 1985, avec I'introduction des poudres de polyéthyléne, le
procédé de rotomoulage a connu de grandes avancées. Depuis cette date, les composants rotomoulés sont
compétitifs avec les produits injectés et les autres procédés de mise en ceuvre de polymeéres, notamment
au niveau du colit. En effet, & I'inverse des procédés d’injection et de soufflage, il n’y a pas de pression

appliquée lors du rotomoulage. le cofit de fabrication est donc plus bas.

Les avantages principaux du rotomoulage par rapport aux autres procédés de mise en ceuvre des

polymeres (injection, thermoformage, soufflage) sont :

" quasiment pas de comtraintes résiduelles dans les pieces finales,
*  possibilité d'utiliser des moules de grande taille (> 2m3) et de forme complexe,
" réalisation de moules simples et peu coutewx.

Ce procédé est en particulier utilisé pour la fabrication de grands réservoirs, mais il peut également étre
exploité pour produire des objets de différentes sortes comme des jouets, des piéces automobiles, des

pigces utilisées dans le domaine médical, des loisirs, etc.

Actuellement, Findustrie du rotomoulage est dans une phase importante de son développement. I} y a eu
d'importants progrés techniques et de nouveaux types de machines, de moules et de matériaux somt
désermais disponibles. Presque toutes les pieces rotomoulées sont en matériaux thermoplastiques mais

des matériaux thermodurcissables peuvent &tre également rotomoulés.

Les inconvénients du rotomoulage sont :
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« e temps du procédé qui est long
v e choix des matériaux gui est limite

s Jo coiit élevé des matériaux wtilisés car les matériaux doivent ére sous forme de poudre avec

wne faible taille de grains et il faul ajouter certains additifs.

Le principe du procédé comporte quatre différentes étapes déerites ci-dessous (Figure 1.1).

s Une masse prédéterminée de poudre (qui dépend de épaissenr finale de la pidce) de polymeére
est placée dans une moitié du moule (souvent d'aluminium ou d’acier) a lu fempérature
ambiante. Le moule est ensuite fermé et soumis & une volation bi-axiale dans un four (étape ).

s Quand le moule métallique devient tres chaud, la poudre de plastique & Uintérieur du moule

commence  fondre et & adhérer & la surface du moule (éupe 2).

s Lorsque toute la poudre est fondue, il reste une couche homogene de polymére fondu sur la
paroi du moule. A ce moment le moude est transféré dans un environnement de refroidissement
(étape3 ;.

s Larolation bi-axiale du moule coninue jusqu'a la solidification compléte du polvmére. Ensuite

le moule ext ouvert ef la piéce est retirée (étape 4).
Contrairement 4 la plupart des autres procédés de mise en ceuvre des polyméres. aucune pression n'est
appliquée pour la mise en forme du polymére et donc le moulage se produit essentiellement sans

contrainte [6].

e changement d’état du polymére dans le moule (passage du matériel sous forme de grains de poudre &
un matériau fondu de facon homogéne) dépend de la température du systéme. Dans ce cadre, il est a
noter que lors du procédé de rotomoulage, la temperature du four est différente de ja température interne
du moule. La Figure 1.2 présente le changement de température du four et du moule lors du procédé de

rotomoulage.

Au début du procédé, le moule est 4 la température ambiante. Aprés un certain temps de chauffage, la
température du four atteint fe point de fusion du polymére. La température du four reste constante
jusqu’au début de la phase de refroidissement. Lors de la phase de refroidissement, Ja température du
four chute rapidement et reste constante pendant la cristallisation. La courbe de variation de la
tempétature du polymére est différente de celle du four. Elle dépend de la température du four, de la
quantité et de la natre du polymere. et de fa nature de !'épaisseur et du rapport surface/volume du

moule,

Les grains de poudre qui sont en contact avec le moule, atteignent la température de fusion au point A. A
partir de ce moment, la poudre commence a fusionner couche par couche et le polymére fondu colle 4 la
surface du moule. Ce phénoméne dure jusqu’au point B. Entre fes points A et B, il y a une couche de

polymeére fondu en contact avec une guantité de poudre qui nest pas encore fusionnée. Cette phase
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correspond & la coalescence des grains. Par conséquent le volume total de poudre diminue et Pespace

libre entre les grains disparait.
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Figure 1.2 - Changement de température avec le temps lors du procédé de rotomoulage [7].
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A fa fin de cette étape {au point B), il n’y a plus de poudre & ce point, une couche de polymeére fondu
contenant des bulles d’air emprisonnées se forme. Le phénomeéne de densification se poursuit lors de
Iétape suivante (entre B et C). Lors de cette €lape, fe saz a l'intérieur des bulles se diffuse dans le
polymére fondu et la taille des bulles dair diminue avec le temps. Dans les conditions fes plus
favorables, 2 la fin de cette étape, il n'y a plus de bulte d"air dans le polymere fondu. Ensuite commence
le refroidissement. Entre les points C et G, la températute du polymére diminue de la température

maximum jusqu’a la température de démoulage.

La vitesse de refroidissement doit étre choisie correctement afin d’éviter la déformation de couches de

polymére fondu par une forte dilatation.

1.2 - La coalescence

La coalescence est communément définie comme la formation d'une gouite homogene & partir de deux

grains de poudre sous l'action de la tension superficielle (Figure 1.3).

Ce phénomene est utilisé dans la fabrication des produits métalliques et des produits en céramique. Ceite
technigue permet la transformation des matieres qui ont un trés haut point de fusion et Ja combinaison de

différents types de matériaux [8, 9, 10. 11, 12].
Les premiéres éudes effectuées sur a coalescence portaient sur les céramiques et les métaux.

La diffusion volumiqgue et la diffusion surfacique sont les deux mécanismes importants qui se produisent
pendant fa coalescence de ces matériaux {2, 13, 1'1]. Par ailleurs, plusieurs chercheurs étudient la

coalescence de gouttes de liquide durant différents procédés industriels [ 14, 15].

Indépendamment des matériaux utilisés, la coalescence comporte différentes étapes [2, 13]. D abord, les
particules adhérent les unes aux autres, el une interface se forme entre elles. Avec le temps, cetle
interface se développe entre les grains sous {effet de la tension superficielle jusqu’a la formation d"une
seule particule elliptique & partir des deux particules initiales. La forme de la particule peut ensuite

évoluer encore sous I'influence de son propre poids et des forces de tension superficielle.
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Comme pour les métaux et les céramiques, la coalescence est un phénomeéne présent lors des procédés de

mis en ceuvre des polymeres (comme le procédé de rotomoulage) utilisant des particules de poudre.

Avec le temps, on a découvert que la coalescence est "étape la plus importante qui contréle les

propri¢tés finales de la piéce obtenue par ces procédés [16, 17, 18].

La température de fusion des polymeéres est trés inferieure 2 celle des matériaux céramiques et des
meétaux. La coalescence des particules de polymére intervient souvent a des températures supérieures a
leur température de fusion pour des matériaux semi-cristallins ou a des températures supérieures a leur

transition vitreuse pour des matériaux amorphes [19)].

L’énergie d’activation pour la diffusion des matériaux organiques est trés haute, donc un autre

mecanisme contrdle la coalescence des polyméres [20)].

Les ¢tudes effectuées sur la coalescence des polyméres ont montré que les propriétés viscoélastiques du
polymere affectent le mécanisme de coalescence des grains [16]. Depuis, différentes études ont été
effectuées sur la coalescence de ce type de matériel afin de clarifier Peffet de la viscoélasticite Sur ce

phénoméne.

1.2.1 - Force motrice de la coalescence

De nombreuses études ont été effectuées afin de déterminer les mécanismes impliqués pendant la
coalescence des grains et plusieurs auteurs ont proposé différents mécanismes de la coalescence, 1l a étg
suggere que I"exces d'énergie libre est la cause de I'évolution des microstructures lors de la coalescence

des céramiques. Cet excés est du aux grandes surfaces libres de petites particules {21].

Lors de certaines études effectuées sur le mécanisme de coalescence, it a 6té considére que le gradient de
concentration des espéces chimiques peut introduire un écoutement diffusionnel entre deux grains par

leur interface.

Selon Wakai [22], la coalescence de deux grains est la conséquence des déplacements de surfaces et des
mouvements de joints de grains. Il a utilisé fe logiciel « Surface Evolver » pour la simulation numérique
du phénomene de la coalescence de deux grains de différentes tailles. [ a supposé que dans ce cas 14, la
force gouvernant la coatescence est la différence entre des courbures de surfaces des deux grains, Lors de
la coalescence de deux particules de différentes tailles. la courbure d’interface entre les grains augmente
avec : le rétrécissement de la plus petite particule ou le gonflement de la plus grande [22]. Aprés la
disparition de la petite particule, la particule restante a une forme ovale ; elle devient sphérique

ultérieurement.
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Un autre mécanisme basé sur la force capillaire est propos¢ par Kuczynski pour la coalescence des
grains. Cette force agit perpendiculaitement a 'interface entre deux grains [23]. Lors de ses études sur la
coalescence, Hawa [24] a suggéré que la différence d'aires surfaciques initiale et finale des grains pilote

la cinétique de la coalescence des particules liquides.

Au cours des recherches, pour déterminer les mécanismes dominants de la coalescence, il a été constaté
que la diffusion volumique est le plus important mécanisme de transport pendant la coalescence des
céramiques et des métaux [25, 23], Cependant. s cette derni¢re introduit la force motrice la plus
importante, les rdles de la diffusion de surface et de la diffusion par les joints de grains pendant la

coalescence ne sont pas négligeables.

Seion Randy [26], pendant les étapes initiales de la coalescence des matériaux visqueux, le contact
interfacial entre les grains introduit un grand gradient de courbure de surface du fait de la tension
superficielte. Ce gradient de courbure cause une contrainte déséguilibrée a IVinterface des liguides. La
surface totale des grains diminue par feur coalescence, afin d’arriver a Ia condition d’équilibre et une
courbure de surface constante, D'autres études expérimentales sur fa coajescence du verre ont montré

que I’écoulement visqueux est le mécanisme le plus important pendant la coalescence [27.28,29,30].

Différentes tentatives ont été effectuées afin de modéfiser le phénoméne de coalescence [31. 32, 25, 33,
1, 3, 34, 19]. Selon ces résultats expérimentaux, Frenkel a proposé le premier modéle de coalescence

basé sur I’écoulement visqueux.

Y _ (_3__1—_"'")1/2 (1.1)
a 2na

1.2.2 - Modeles de coalescence
Frenkel [1] a proposé e premier modele basé sur i"écoulement visqueux pour la coalescence de deux

grains sphériques de taille identique.
Avec :

I' : Tension superficielle

17 : Viscositeé

@ : Rayon initial des grains

-]
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t: Temps
y : Interface entre deux grains

Dans son modéle. Frenkel a considéré que la taille initiale des grains (de diamétre identique) reste
constante. Cette hypothése introduit un grand écart entre les résultats expérimentaux et la prédiction du
modeéle [26]. 1] a supposé que le taux de déformation est constant pendant la coalescence. Différentes
vérifications expérimentales de ce modéle (avec du verre et des potyméres) ont montré que le modéle est
valable seulement pour les premiéres étapes de la coalescence [28, 27, 35]. Il n"est pas valable pour les

étapes finales de la coalescence de ces matériaux 129, 36. 28, 35].

Eshelby a modifié¢ par la suite le modéle de Frenkel. Il a remarqué que I"équation de continuité pour un
fluide incompressible n"a pas été respectée dans le modele de Frenkel [7- 23]. En considérant 1’équation
de continuité pour un fluide incompressible, il a modifié le modale de Frenkel. Aprés Eshelby, différents
auteurs [37, 38} ont modifié le modéle de Frenkel. Kuczynski [37} a proposé l'utilisation d'une viscosité
non newtonienne dépendante du cisaillement dans le modéle de Frenkel. Cette solution ne peut pas ére
exacte car le taux de cisaillement pendant la coalescence au cours du rotomoulage est extrémement
faible [35].

En 1991, Hopper a proposé une solution analytique exacte des équations de Navier-Stokes pour
I’écoulement visqueux bidimensionnel, qui est conduit par les forces capillaires agissant sur la surface

libre. 1l a étudié la coalescence de deux cylindres en propesant un modéle pour ce type de géométrie.

Par la suite, différents chercheurs {39, 40] ont constaté que les résultats numériques de la coalescence
€taient en accord avec le modéle proposé par Hopper [41]. Dans une étude similaire au travail de
Hopper, Vorst et Kuikenont a proposé un modéle de coalescence bidimensionnelle par résolution des

€quations de Stockes pour un écoulement planaire {42, 43].

De nombreuses études numériques bi ou tridimensionnelles de la coalescence ont également été
eftectuées par différent auteurs [44, 26, 45, 46, 47. 40]. Ces analyses sont limitées 4 I’écoulement

bidimensionnel planaire et sont seulement vatides pour la coalescence des cylindres amorphes.

1.2.3 - Coalescence des polyméres

Lors d’une étude sur la coalescence de polypropylene, Hornsby et Maxwell [48] ont trouvé que le
modele de Frenkel était en accord avec leurs résultats expérimentaux. Des essais expérimentaux
effectués sur la coalescence des polyméres amorphes (polystyréne et polyméthacrylate de méthy!) et
semi-cristallins (polypropyléne, polyéther-ethercétone, polyéthyléne) ont montré que Iécoulement

visquetrx newtonien est le mécanisme dominant de la coalescence des polymeres {35, 48, 49, 50, 51].
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Dans fe cadre de recherches sur Petfet de la viscoélasticité pendant la coaiescence des polymeéres
acryliques, il a été constaté que les prévisions numésiques 4 base d’écoulement visqueux newionien,
&taient en accord avec les résultats expérimentaux des étapes initiales de la coalescence de cette résine
[52]. D’autres études [37, 52, 34] ont permis par la suite de mettre en évidence que I"écoulement
visqueux newtonien ne présente pas d’adéquation avec la coalescence des polyméres. Les auteurs de ces
Studes ont constaté des écarts entre leurs résultats expérimentaux sur la coalescence des polyméres avec
les modéles visqueux newtoniens. Ils ont conclu que la déformation quasi-élastique controle la

coalescence précoce des polymeéres.

Meissner [33] a observé que contrairement aux fluides newtoniens, les polyméres montrent quelques
résistances en écoulement élongationnel. Lontz {34] a suggéré que le procéde de coalescence doit étre
considéré comme un transport viscoélastique mais son modéle est basé sur un modele newtonien. En

comparant ce modele avec des résuliats expérimentaux, sa théorie n’élait pas bien validée.

Mazur et Plazek [52] ont considéré que P'étape initiale de la coalescence des polyméres est conirdlée par
la déformation quasi-€lastique, et que [écoulement visqueux ne devient important que dans la limite du
temps de relaxation final. Selon cette hypothése, la vitesse de coalescence d’une résine viscoélastique est
plus élevée que celle d’un fluide purement visqueux. Leur hypothése ne cotrespondail pas aux résultats
obtenus par Bellehumeur [19] pour ia coalescence des copolyméres. 1l a ét¢ montré que la valeur de
iélasticité des copolymeres est plus élevée que celle des homopolyméres {54] tandis que leur vitesse de

coalescence est plus faible.

Pour expliquer ’effet de |"¢lasticité sur la coalescence des polyméres, on a considéré I"élasticité comme
la capacité de stockage d’énergie des polyméres. Un pofymére avec une grande capacité de stockage a
besoin de plus de temps pour se relaxer pendant un essai de relaxation de contrainte et pour se détormer
pendant un essai de fluage. Selon ces explications, la vitesse de coalescence des polyméres avec une

haute élasticité est moins élevée que cefle des matériaux visqueux purs.

1.2.4 - Modélisation de la coalescence des polymeres

Johnson [33] a proposé un modéte pour la coalescence des grains de polymére. Son modéle est basé sur
I"analyse de la déformation élastique de deux grains sphériques lors de leur coalescence, sous §’effet de
la tension superficielle. Ce modele, connu comme le modele JKR, est seulement valable pour les

matériaux élastiques purs.

Mazur et Plazek [52] ont présenté un autre modéle pour la coalescence viscoélastique, connu sous le
nom du modéle MP. 1l traite les écoulements élastique et visqueux comme des contributions

indépendantes qui réagissent mutuellement. 1is ont urilisé le modéle JKR, pour définir la contribution

0.
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clastique de leur modele. En comparant leur modéle avec des résultats expérimentaux, ils ont constaté

que la vitesse prévue par fe modéle est plus élevée.

En 1997, Bellehumeur a proposé, sur la base du modele de Frenkel, un autre modéle pour la coalescence

lors d’écoulements newtonien et viscoélastique.

Contrairement 4 Frenkel, Bellehumeur a pris en compte la variation du rayon initial de la particule dans

le temps (Figure 1.4}, lors de la coalescence.

Figure 1.4 - Schéma de la coalescence de deux grains, ou a, a, a;, sont respectivement les
rayon, rayon initial, rayon final d’'un grain et y, L et W sont respectivement la fongueur
d'interface entre deux grains, la longueur et la largeur de la coalescence.

Elle a supposé que I’énergie dissipée par I"écoulement visqueux est en équilibre avec ’énergie de la
réduction de surface. A partir de cet équilibre, elle a caleulé la vitesse de coalescence de deux particules

(ce modele est vérifié dans cette étude et il est présenté dans le chapitre 3).

-{0-
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En comparant son modéle avec les résultats expérimentaux de la coalescence des diftérentes résines,
Bellehumeur a constaté une concordance entre le modele et les résultats expérimentaux obtenus [19]. Les
résultats obtenus lors dessais de coalescence effectués avec des microparticules de polyéthylene a

170°C (HD-8661) sont présentés en Figure 1.5 {19].
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Figure 1.5 - Comparaison du modéle de Bellehumeur avec des résultats expérimentaux
obtenus lors de Ia coalescence de résine HD -8661 (microparticules de polyéthyléne) a 17¢°C
[19].

Lors d’une autre ¢tude sur [a coalescence des grains de différents polyméres, Pérot [7] a également

observé une concordance entre ses résultats expérimentaux et le modele de Bellehumeur (Figure 1.6).

1l
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Figure 1.6 - Résultats expérimentaux et prédiction du modéle pour la coalescence de deux
particules de copolymeére éthyléne-propéne a 230°C entre deux lamelles de verre avec
préchauffage de I’ensemble [7].

Dans un moule de rotomoulage, quand les grains de poudre arrivent 4 la température de fusion, ils
commencent & se coller entre eux. La tension superticielle est {a force qui favorise la coalescence, tandis
que la viscosité est un facteur qui s’y oppose. Lors de Ja coalescence de I'ensemble des grains dans le
motle, les espaces libres entre les grains diminuent. Le phénomene de diminution du volume de Ia
poudre est connu sous le nom de densification. L écoulement du polymeére pendant la densification est
ralenti & cause de la viscosité. Cela engendre Pemprisonnement d’air dans le polymére lors de Ia
densification de la poudre. La migration des bulles d’air dans le polymére fondu est empéchée par ia

forte viscosité du polymére.

1.3 - Densification
Comme il a ét¢ expliqué dans la partie précédente, durant la coalescence d’une masse importante de
poudre, toute la quantité d’air entre les grains ne peut pas s’échapper. Elle prend la forme de bulles d air

dans le polymére fondu.

La présence de bulles dans les matériaux visqueux a, tout d’abord, été rencontrée lors de la
transformation des métaux et du verre [S6]. Différents auteurs ont travaillé sur la formation de bulles et

la diffusion d’air dans la matrice de verre [56, 57. 58]

-12-
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Dans le domaine des céramiques, différentes analyses ont été effectuces sur la densification des
particules afin de prédire la densité relative de la poudre [39. 10). Les premiers modeles Proposes
concernaient des grains de taille uniforme. Par la suite différentes études ont vérifié I"effet de la taille des

grains sur la cinétique de la coalescence (60, 61 ]

Cependant, fe phénoméne de formation de bulles n'est pas limité aux matrices de verre ou de métaux. il
se produit également lors de procédés comme le rotomoulage, mais reste un phénoméne peu rencontré
durant les procédés de mise en forme de potymeres. La présence de bulles dans les pieces rotomoulées
est un probléme important qui peut atfecter les propriétés mécaniques finales de la pigce. De plus, la

présence de ces bulles sur Ja surface de la piece diminue la qualité de sa surface [62].
La densification de la poudre pendant le rotomoulage peut étre ¢étudide selon deux parties :

s gvant la formation des bulles,

= aprés la formation des bulles.

1.3.1 - Densification avant la formation des bulles

Il y a différentes hypotheéses sur la densification de la poudre et la formation des bulles lors du
rotomoulage [13, 14, 36, 55, 59, 62, 66. 68]. Selon Rao et Throne [63) la formation d’une couche
homogene de polymére fondu a partir de particules de poudre s¢ produit en deux étapes. Tout d’abord,
des particules se collent les unes aux autres en leur point de contact. Des interfaces entre ces particules s¢
développent jusqu’a I"apparition d’un réseau poreux tridimensionnel. Le changement de densité pendant

cetle étape est faible.

Puis, ce réseau tridimensionnel se détruit et je polymére remplit les espaces vides de ce réseau. Si la
vitesse de fusion est assez lente, les bulles d’air formées lors de la deuxi¢me étape migrent vers la
surface libre du polymére. Sinon elles restent emprisonnées dans |’épaisseur de la couche de polymere

fondu. ce qui est habituel dans le cas du rotomoulage.

Drautres chercheurs [64, 65] ont distingu¢ trois mécanismes discrets pendant la densification :
= g coalescence des grains,
w g formation et 'enlévement des bulles,
»  augmentation progressive de lu surfuce de polymére fondu.

Lors d’une autre étude, la densification de la poudre est expliquée comme la combinaison de deux

mouvements -

-13-



Chapitrel — Etude bibliographie

*  [augmentation progressive de lu surface de polymere fondu & travers la masse de poudre vers
la surface libre,

* et leffondrement des particules de poudre dans le polymére fondu. La formation des bulles se
passe lors de cette étape.

H a €t constaté que le mouvement des bulles vers la surface du polymere fondu est trés lent.

Plusieurs ctudes ont ét¢ effectudes pour déterminer Ieffet des ditférents paramétres sur la formation et

I"enlévement des bulles lors de la densification [66, 67, 68].

Vlachopoulos et Kontopoulou [69] ont modélisé Ja premiére étape du procédé de densification en se
basant sur une formulation proposée par Scherer [70]. Leur modele est limité 4 la densification
isotherme. Lors de ces études, Kontopoulou a constaté que la densification du polymére se passe

progressivement couche aprés couche [Figure 1.7].

Dans le modele de densification, proposé par Scherer et utilisé par Koulopoulou, la structure du
polymeére est décrite [70] comme un arrangement cubique tridimensionnel des cylindres interconnectés
{Figure 1.8).

La distance entre les centres des cylindres voisins est un facteur représentant la densité apparente. Pour
modéliser la densification des poudres de polymere, Scherer [71, 72] a appliqué une balance entre
Iénergie produite par la disparition de la surface sous la force de la tension superficielle et I"énergie

dissipée par I’écoulement visqueux. Il a obtenu une relation analytique entre fa densité et le temps:

£ . 3rx? - 8y2x (1.3)
f258

Ou la variation de x en fonction du temps est donnée par ['équation suivante;

f" 2dx K-ty
o (3nm 8ﬁx)1/3x2/3 0 (1)

Ny
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Figure 1.7 - Images obtenues par microscope optique de la densification de polyéthyléne en
fonction du temps [69].

Figure 1.8 - Modéle de microstructure composé de cylindres en ordre cubique : A. unité de
volume, B. modéie de la microstructure avec une densité basse { p/ o, =0.05) et C. modéle de

la microstructure avec p/p, = 0.5[46).
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Le coeflicient de densification de Scherer est défini comme:

K'=(T/nl)(p,/ )"

Avec

« : ataille moyenne des particules

{ : distance entre les centres des cylindres
' : tension superficielle

77 : viscosité

Le coefficient de densification ( X' ) est unique pour cha ue matériauw. It dépend uniqguement du matériay
quep q p q

et des propriétés de la poudre.

Par la suite, Garino et Scherer [70] ont considéré que la seule déformation ayant lieu pendant la
densification se produit suivant la direction normale au plan et qu’il n’y a pas de déformation suivant la
direction paralléle au plan. Avec cette hypothése, ils ont modifié le modéle de Scherer sous la forme

suivante:

K'(t—1,))=

6 J‘-v T—22x dx (1.6)
()" o+ 2025 21~ ex)'”

O x est fa distance entre Jes centre des cylindres (Figure 1.8) et

czS\/E/th

-{6-
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Le modéle proposé par Scherer et Garino, basé sur des considérations géoméiriques, décrit le phénomeéne
de la densification avant la formation des bulles. Selon leur modele, la fermeture des espaces libres entre

fes grains, ou la formation des bulles a tieu lorsque ol p =0942172]

Comme il a précédemment été expliqué, Scherer et Garino, ont considéré que la densification du
polymére est comparable & la densification d'une géométrie tridimensionnelle de polymere fondu
(Figure 1.8). Cette hypothése ne correspond pas & la densification couche par couche des polyméres
observée par plusieurs chercheurs. [} sembie done nécessaire de définir un modele de densification qui
prenne en compte la nature couche par couche de densification des poltymeres. Ils ont vérifié¢ leur modele
par des résultats obtenus lors de la densification de différents polyméres. Ces résuitats sont présentés sur

la Figure 1.9.
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Figure 1.9 - Comparaison des modeles proposés par Scherer et Garino avec des résultats
expérimentaux obtenus lors de la densification de différents pelymeres [69].

Un autre modéle de densification couche par couche a été propos¢ par Bellehumeur [73].

Dans son modéle, Belichumeur a considéré deux arrangements bidimensionnels de grains différents
cubique simple(SC) et cubique & face centré (FCC). Elle a considéré que le temps de coalescence des
grains de niéme couche est le temps nécessaire pour que I’interface entre le polymeére fondu et la poudre,

: . [ .
avance de la nieme couche jusqu’a fa » +¢)~ i&me couche (Figure 1.10).
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Selon les analyses de transfert thermique entre le moule, le polymére fondu et la poudre du polymére, la

vitesse de déposition de la couche de polymére peut Etre calculée selon I’équation suivante:

k
~ %(T_)?:n)_hl(]—;n—j:)
do, o,

d’ pi'[(?l’(?:u - 7;)+AH]

(L7)

On
b‘p, : Epaisseur de la couche déposée de polymere fondu
k, : Conductivité thermique du polymére fondu

AH  Enthalpie de fusion

T, : Température de fusion de polymeére
1, : Température de la poudre
€, : Capacité calorifique

2, Densité de polymere

Figure 1.10 - Schéma de la formation des bulles

Quand les particules de la nidéme couche sont complétement fondues, elles commencent 4 se coller entre
elles. Comme Pinterface entre le polymére fondu et la poudre avance, des particules de la couche
inferieure se collent jusqu’a ce que la couche suivante arrive a la température de fusion, A ce moment 1a

les ouvertures entre fes deux couches se ferment. Donc le reste de I'air entre les grains est emprisonng.

-15-



Chapitrel — Etude bibliographic

Dans son modéle, Bellehumeur a calculé le changement de cet espace libre entre les grains jusqu'a sa

fermeture pour deux arrangements de SC et FCC (Figure 1.11).

Figure 1.11 - Configurations bidimensionnelles d’arrangement des particules dans les
systéemes SC et FCC [73).

La taille initiale des bulles d’air formées a été déterminée par le calcul de la surface entre des grains des
deux couches. La densité du sysiéme est calculée pour la matiére contenue a Fintérieur du polygone

formé par la ligne passant  travers le centre des particules formant la cavité (Figure 1.11).

La densité relative est définie comme le rapport entre 1a densité de la matiére contenue dans le polygone
et celle du polymére fondu. Ce modéle est bidimensionne! ce qui peut générer des erreurs en

comparaison avec le cas tridimensionnel.

1.3.2 - Densification aprés la formation des bulles

Les modeles développés pour la densification de la poudre avant la formation des butles, expliquent le
mécanisme d’emprisonnement d'air entre les particules de poudre. Le phénomene de densification
continue apres la formation des bulles et son mécanisme change [62]. Dans de nombreuses études [74,
75,76, 77, 78], on a considéré que la densification pendant cette étape se faisait par migration des bulles,
grice & une faible viscosité et un ¢coulement avec des nombres de Reynolds élevés. Selon ces études. la
densification pendant cette étape est principalement liée a des différences de pression et & des vitesses
d"écoulement de fluide. Les modeles proposés pour ce type de densification sont basés sur la résolution

des équations de continuité et de quantités de mouvement, sans tenir compte de la diffusion.

Cependant, lors de ses études, Kelly [79] a suggéré qu'a cause de la forte viscosité des polyméres, les
bulles formées dans la piéce rotomoulée ne peuvent pas bouger et fa disparition de ces bulles se fait

grice a fa diffusion de gaz dans le polymére.

Par la suite. dans une étude détailiée sur le probleme de bulles [64], Crawford et Scott ont confirmé la

suggestion de Kelly selon laquelie les bulles restent pratiquement stationnaires dans le polymére fondu,
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en raison de la haute viscosité du polymére. Kelly a évalué ia vitesse de migration d’une bulle de taille

moyenne a 0.8 de pm/min,

Les diftérentes recherches effectudes sur la disparation des bulles dans les polyméres ont montré gue ce
phénomene se fait par la diffusion de gaz [64, 80, 81. 62]. L’oxygéne est le premier gaz & se diffuser

dans le polymére car sa solubilité est deux fois plus importante que celle de I"azote.

De nombreux problémes importants dans le domaine des procédés de mise en forme des polymeres sont
associes au phénoméne de diffusion de gaz. Par conséquent, il y a eu un nombre relativement important
de recherches concernant "augmentation ou la dissolution de bulles sphériques dans les fluides visqueux

newtoniens et viscoélastiques.

1.3.3 - Mécanisme de dissolution du gaz

Quand la bulle d’air se forme dans le polymére fondu, I pression & Iintérieur de la bulle est légérement

supéricure 4 fa pression ambiante. Cette différence est due a I"action de la tension superficielle.

Selon la loi de Henry, une pression plus ¢levée a I'intérieur de la bulle induit une concentration d'air plus
¢levée dans Iinterface entre le polymére et Iair, tandis que la concentration de I’air dans le reste du
pofymére, exposée 4 la pression ambiante, est plus faible. Seton la loi de Fick, la différence de
concentration accélére la diffusion du gaz dans le polymére. Le diamétre de la bulle diminue avec la

diffusion d"air, par conséquent fa pression intérieure de la bulle augmente a nouveau [62].

Kontopoulou [62) a calculé la dissolution d’une bulle dans un milieu de polymére en résolvant
simultanément les équations de diffusion, de conservation du mouvement et de conservation de la masse.

Il a obtenu les équations suivantes pour le changement de la taille de bulle par diffusion :

7= 2y PR - 21] (1

A &
4 ey spp &

__')wn (1.9)
dt RT ar "

O

R : Rayon de bulle
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P, : Pression intérieure de la bulle

Pf : Pression du systéme

R, : Constante de gaz

T : Température

(" : Concentration d’air & Fintérieur du polymére
I : Le coefficient de tension superficielle

A partir de ce modéle il [69] a calculé la variation de densité du polymére.

Cela a été fait en utilisant un modéte cellulaire. Chague bulle est considérée contenue dans une cellule

sphérique de fiquide avec le rayon R o (Figure 1.12).

Buathe o alc

celiuinde liguide

Figure 1.12 - Schéma de la bulle de gaz contenue dans une cellule sphérique de rayon Reey
[69].

La densité du systeme £ par rapport & la densité réelle du polymére p, peut étre calculée selon

I"équation suivante .

(1.10)

En considérant que la masse et le volume du potymeére au sein de la cellule
(Fig. 7) sont constants, pour chaque étape du temps t, R et Ry sont reliés aux valeurs précédentes de Rogy

el Ruuo selon P équation suivante
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Ria— R =[R( )]i,ﬂ —~[R(1 )r (1.11)

Le rayon R, de la bulle formée dans le polymére peut étre déterminé expérimentalement [69].

En comparant son modéle de densification par diffusion aux résultats expérimentaux, Vlachopoulos na

pas constate de concordance entre son modéle et la diffusion des bulles dans le polyéthyléne [69].

1.3.4 - Modéle de diffusion de Gogos

Dans une étude de comportement des bulles d’air dans les polyméres fondus, Gogos [5] a calculé [a
vitesse des bulles par rapport au polymére par le bilan des trois forces (flottabilité, gravité et attraction)

qui agissent sur elles.

5P p (112)

Avec :
17 : Viscosité de polymére
£ Densité du polymeére fondu

R : Rayon de bulle

Selon ces calculs, la vitesse d’une bulle d’air dans un polymere fondu tors du rotomoulage est trés faible

et peut €tre néglipée,

A partir de I"équation de diffusion d’un gaz dans un polymere, Gogos a calculé e changement de taille

d’une bulle d"air par diffusion dans un polymere fondu.

& dRROc_DO .0
or (1.13)

e T LD (e

o dt rtor »or

Dans ses calculs, il a considéré que la concentration de gaz dans le polymére fondu est nulle et if a

calculé la durée de vie d’une bulle dans un polymére non saturé ;
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3 T'd 3 Cop
fomee e (=)
SJXC\,]‘,: Mcf.n) Jl)(c,\'.l:‘, _C:r)) 2 Cx,t’f,_ _C'J.' ( 1 I'i )
2r'c., 3 ¢, (¢, —¢,)d,
_ xA, . (1 _- 5.4 )1]']_ 1+p( NN ) i}
3Dp (e, =)  2c, o, 2rc,,

Aved:

Qo p,.: La densité de la bulle si la tension superficielie était nulle (kg/m3).
D : e coefficient massique de diffusion (m2/s).

dy : Le diametre initial de la bulle (m).

€. : La concentration en gaz loin de fa bulle (kg/m3).
Cop= HPs

H : La constante de Henry (kg/ (m3.Pa))

P, : L.a pression ambiante

T = 20/ (R™)

T : Latension superficielle du systéme gaz-polymére (N/m}
R, : La constante des gaz parfaits

T, : La température ambiante (°C)

Par ses caleuls, il a montré une durée de vie beaucoup plus courte par rapport aux résultats
expérimentaux [5]. Pour lui, cette différence est due au fajt que la concentration de gaz dans fe polymere
a4 été considérée comme nulle. 11 a donc supposé que le degré de saturation du polymére est un parametre

déterminamt de la durée de vie d'une bulle et I’a donc pris en compte dans ses calculs [5].

Spence par ses résultats expérimentaux {67] et Kontopoulou et Vlachopoulos {62] lors de leurs analyses
numériques ont confirmé I’hypothese de Gogos et ont constaté que le polymére est quasiment saturé. Un
haut degré de saturation du polymére diminue la différence de concentration entre le mur de bulle et le
reste du polymére. Cela ralentit la diffusion, et par conséquent la durée de vie de la bulle augmente

considérablement.
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Lors de ses études sur la densification, Bellehumeur [73] a vérifié le modele proposé par Gogos. En
comparant les résultats expérimentaux obtenus par Kontopoulou [69] avec le modéle proposé par Gogos,

elle a constaté une concordance (Figure 1.13).

1.0

unsile relative

TR e el 12 Ve 3
- UoR de wedsle. ririns |
R i s s s et on
1] 104 208 300 400 00 L
1 {x)

Figure 1.13 - Changement de Ia densité relative de la poudre en fonction du temps (pour deux
résines de polyéthyléne) et comparaison des résultats expérimentaux avec le modéle de
Gogos [73].

1.3.5 - Effet des différents parameétres sur la densification
Ditférentes études ont montré qu'il y a une grande variabilité dans le comportement des bulles. en

fonction de leur taille, leur proximité avec d'autres bulles et leur nombre dans le polymere fondu [62].

Les conditions du procédé comme la température de four, le refroidissement et les matériaux du moule,

affectent la qualité de la piéce finale et le nombre de bulles d’air qu’elle contient [68).

Les caractéristiques de la poudre et celles du polymére i I"état fondu peuvernt aussi affecter la quantité et
le comportement des bulles dans la piece rotomoulée et la densité finale de celle-ci. Différentes études de

recherche ont été effectuées afin de clarifier ces effots [62. 66, 82, 83].

L'effet de la température
La température de four est un paramétre important qui affecte le temps de cycle de rotomoulage ainsi

que la densité finale de la pigce.

Le processus général d*élimination des bulles dans les matériaux est similaire. Ii peut €tre influencé par

trois facteurs [68]:
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« g température du polymére fondu augmentant, la pression & Viniérienr de la bulle augmente
également. Selon la loi de la tension superficielle, la taille de la bulle diminue avee

! 'augmentation de la pression a lintérieur de celle-ci;

s g tempéranwe du polvmére fondu augmentant, la structure du polymére s'effondre et les

liaisons deviennent done plus faibles. Cela facilite le passage de air a travers le polvmére,

s haufe température l'oxygéne dans les bulles diminue encore par des réactions divectes

d'oxydation avec le polymeére (dégradation) [84, 83, 8]
Bellehumeur a constaté que la taille initiale des bulles d’air augmente avec la température (Figure 1.14).
L‘augmentation de température favorise la diffusion de gaz vers le polymére fondu grace a un coefficient

de diffusion et une concentration de saturation plus élevés. {73, 5].

Elle a également constaté qu’avec ["augmentation de la température. la densité finale de la pi¢ce abtenue
diminue. Cet effet est plus notable sur les parties du polymére les plus proches de la surface du moule
(Figure 1.13) [73]. Pour une température plus ¢levée, le temps pendant lequel le polymére reste a I'ctat
fondu avant solidification est plus court qu’avec une temperature plus faible. Donc la piece fabriquée &
haute température a moins de temps pour permettre la diffusion du gaz. Cela explique fa diminution de fa
densité des piéces fabriquées & haute température. Finalement, il a été constaté que 1'augmentation de la
température ne produil pas forcement une piece plus dense {73]. Une haute température améliore

i"homogénéité de I’épaissevir de la picce mais augmente le risque de dégradation du poltymere.

I.a formation des couches de polymére fondu lors du rotomoulage est plus rapide pour des polyméres
ayant de faibles températures de fusion. La diminution de I’énergie de fusion accélére également la
formation de couches fondues mais son effet est moins déterminant que I’influence de la température de
fusion. La formation rapide des couches fondues favorise la formation de plus grandes bulies d’air.

Pourtant cet effet est moins notable que pour des bulles formées Join de la surface de moule [73].
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Figure 1.14 - Variation de la taille de bulles d’air dans du PE formées i coté de la surface du
moule pour différentes tailles initiales des grains de poudre et différentes températures [73].
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Figure 1.15 - Densité relative du PE proche de la surface du moule pour différentes tailles de

grains de poudre et différentes températures de four [73].
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L’effet de la viscosité
H a 61¢ constaté que la viscosité du polymére aifecte le taux de dissolution de la bulle.
Quand la viscosité du polymére diminue, les chaines de polyméres deviennent plus mobiles et cela

facilite la diffusion d'air & travers le polymére fondu [66].

Brenzinch et ses collégues [86] ont proposé que la diminution de la viscosité du polymere soil une
solution pour I'élimination des bulles. 1ls ont suggére que les molécules d'air commencent & diffuser dans
le polymeére lorsque la viscosité du polymére diminue jusqu’a un niveau suffisamment faible. Selon
Crawford [68]. pour accélérer le processus de diffusion des bulles dair dans un polymére avec une
grande masse molaire, la viscosité doit diminuer, de différentes fagons. L’augmentation de a
température est une fagon de diminuer la viscosité. Par contre, cette derniére a un effet néfaste sur la
structure du polymére. Elle peut étre la cause de I'oxydation et de la dégradation du polymére.
[’augmentation du taux de cisaillement est une awtre méthode pour réduire la viscosité d'un polymere
surtout pour les matériaux ayant une grande masse molaire. Malheureusement, cette méthede n'est pas

adaptée au procédé de rofomoulage car le taux de cisaillement est faible lors de ce procéde.

I oa été suggéré [10] que le nombre de bulles formées dans une pidce dépend de la vitesse
d"augmentation de la viscosité du polymére. Une haute viscosité induit la mise en rotation d'une grande
quantité de polymére. Celte quantité ne pouvant pas adhérer au moule, il y a une chute du polymére dans
le moule qui emprisonne I"air dans le polymére. Cependant, une augmentation progressive de la viscosité

permet la résolution de ce probleme.

Lors des études effectuées sur effet de fa viscosité durant la deuxieme partie de la densification,
Crawford et Spence ont remarqué que la vitesse de disparition des bulles dans un polymere ayant un

grand MFT (indice de fluidité) est plus élevée.

Des plus grandes longueurs de chaines signifient non seulement une viscosité ptus haute, mais aussi que
le passage des molécules d'air & travers le polymére fondu est pius difficile. Le temps normal du procédé
de rotomoulage n'est pas suftisant pour faire disparaitre une bulle d"air pié¢gée dans un polymere avec un
petit MFL. A Pinverse dans un polymére avec un grand MFI, le chemin des molécutes dair pour arriver &

la surface est plus facile donc la disparition des bulles est plus rapide {68].

{'effet de la viscosité sur le processus de dissolution des butles peut &tre mieux compris en étudiant le

bilan des forces a Iinterface des bulles et du liquide.

Comme la bulle rétrécie, une force normale se génére dans le polymere fondu, qui agit dans la direction
apposée. Cela empéche le mouvement de la frontiere de ia bulle. Pour un liquide newtonien, ceite

contrainte normale augmente avec 1'augmentation de la viscosité. Par conséquent pour des valeurs de
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viscosité plus élevées, la force normale qui s'oppose au mouvement de la frontiére des bulles est plus

grande.

Juste apres formation d’une bulle, I’effet de la tension superficielle est environ 150 fois plus grand que
I'effet de la viscosité. Cela signifie que la viscosité n’affecte pas le mécanisme de diffusion. Avec le
temps, Peffet de la viscosité devient important. L effet de la tension superficielle ne représente plus que
trois ou quatre fois celui de la viscosité (Figure 1.16). Quand fa taille des bulles tend vers zéro, les deux

paramétres augmentent brusquement [62].
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Figure 1.16 - Montées relatives de ia tension superficielie et de la contrainte normale (due a la
viscosité} en fonction du temps dans le polyéthyiéne fondu {dy=0.25 mm, n=3000 Pa.s, 190°C,
€=0.995 (). }[62].

Des résultats expérimentaux obtenus pour trois différents polyéthylénes avec différentes viscosités ont
montré que fa viscosité n’influence la vitesse de disparition des bulles que vers la fin de leur vie, quand

feur taille diminue (Figure 1.17).
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Figure 1.17 - Effet de la viscosité sur la durée de vie des bulles d’air piégées dans ie
Polyéthyléne fondu (dp=0.25mm, 190°C, £;=0.995(Ci}s}[62].

L'effet de la caractéristique de la poudre et la concentration de 'air dans le polymere
La qualité d’une piéce rolomoulée ne dépend pas seulement des proprictés physiques de la résine
Wilisée. mais aussi des caractéristiques de la poudre, telles que sa forme, la taille et Fhomogénéité des

taiiles des particules la composant.

1 'étude effectude sur fa coalescence des céramiques a montré que {effet de ia tailie initiale des grains
sur la coalescence et la densité finale de la pigce est dune grande influence pour toutes les céramiques
{87]. Lors des études de Peffet des caractéristiques de la poudre sur Jes propriétés des piéces
rotomoulées, il a été suggéré [88] que les poudres ayant des particules longues et minces ont tendance a

piéger plus de bulles d'air dans le polymere fondu.

En 1972, Rao et Throne, ont suggéré que la forme la plus favorable des particules pour le rotomoulage
est cubique avec des coins arrondis. [s ont relié la forme des grains a fa concentration des bulles tormees
sur fa surface de la piece rotomoulée [68, 89]. Ajouter une guantité de particules de petite taille au
mélange de poudre réduit la porosité, améliore fe transfert de chaleur dans fa poudre ainsi que la

coulabilité de la poudse en facilitant fe mouvement des plus grandes particules.

Avec }augmentation du pourcentage de particules fines. 1a taille moyenne des bulles diminue. Ceci peut

étre expliqué par le fait que les particules les plus fines piégent de plus petites poches d'air.

Ramazzotti [90] a constaté que les piéces obtenues par des poudres avec de grandes taitles de particules
n"ont pas une bonne qualité de surface et ont tendance & emprisonner de §air. Pendant a rotation, les

particules avec une taille plus petite se déplacent vers la surface du moule et les plus grandes particules
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restent dans les couches intérieures [4]. Avec Faugmentation de la température du moule, les particules
fusionnent et collent & la surface du moule. Cette couche de polymere obtenue par des petites particules

est homogeéne et sans bulle. Ceta améliore la qualite de la surface de la piéce finale.

La nature de la coulabilité des polyméres affecte le transfert thermique et la densité apparente de la
poudre. Lors d’une étude expérimentale sur la coulabilité des poudres lors de rotomoulage, Olinek a
vérifié I'effet des différents parameétres sur le modéle de déposition de poudre dans le moule [91]. Ce
modele change en fonction de différents paramétres comme : la forme, fa taille, la régularité et

I’adhérence de la surface des particules ainsi que la rugosité de fa surface de moule.

Lors de ses études, Olinek a observé que les poudres de polymere ont suffisamment de cohdsion pour
eviter la ségrégation par la taille 4 la température ambiante. La segrégation a été observée seutement dans
le cas de particules disposant d’une forme lisse. Pendant le rotomoulage, la montée en température
progressive du polymére meéne au développement d’une force d'adhérence entre les particules et Ia
surface du moule. Ces forces affectent particulierement les plus petites particules et c’est la principale
cause de la ségrégation (Figure 1.18). La vitesse de chaufiage et la rotation affectent énormément le
degré de mélange ou de ségrégation. La position initiale des grains dans le moule affecte également la

ségrégation finale de Ja poudre [91].
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Figure 1.18 - Effet de la vitesse de rotation sur les positions des grains ayant différentes
tailles, dans le moule [91].
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Un autre patamétre trés important qui affecie la densité et les propriétés finales de la picce est la
concentration injtiale de l'air dans le polymeére fondu. La sofubifité de I'air dans le polymére dépend de la
pression et de la quantité de air dissous dans le polymére fondu saturé qui peut étre calculée par fa loi

de Henry {62, 92, B2].

La quantité exacte d'air contenue dans le polymére fondu dans des conditions typiques de rotomoulage
ne peut étre déterminée exactement. Différentes études ont montré que dans la condition de rotomoulage,
le polymére fondu est proche des conditions de saturation. Mais lorsque le polymére fondu est
légerement inférieur au point de saturation, le taux de dissotution est nettement accéléré, en raison d'un

important gradient de concentrations {62].

La dissolution des butles, dans les régions ot la quantité des bulles est plus importante, est
considérablement plus lente [62]. 1 semble que dans ce dernier cas, apres la formation de bulles, il y a
une période ol la dissolution est trés lente, suivie d'une période ol la vitesse de dissolution augmente
considérablement. Kontopoulou, a considéré que ce comporiement peul étre di a la dégradation
survenant au cours des expériences, ou a la période initiale lice aux interactions entre les bulles voisines.

Cette interaction peut aboutir au transfert d'air d'une bulle a l'autre.

En raison de la présence de plusieurs bulles diffusant simutianément, le potymere fondu devient presque
saturé. Cela réduit la différence de concentration et donc la dissolution. En étudiant le changement de
taiflle d’une bulle entourée par plusicurs bulles, on a constaté que [62] la premiére partie de sa durée de
vie pendant faquelle sa taille ne change pas est associée a a disparition des plus petites bulles voisines.
Dans le cas de ce type de bulles, le modéle de la diffusion est seulement applicable aprés disparition des
bulles voisines. autrement dit pour la deuxiéme partie de la duré de vie de la bulle. L augmentation du

nombre de bulles dans le polymére fondu diminue donc la vitesse de dissolution des bulles.

L'effet de la taille initiale des bulles
Le diamétre initial de la bulle est un parametre qui affecte considérablement le taux de dissolution des
butles. De petites bulles ont tendance 4 se dissoudre rapidement, tandis que les plus grandes ne peuvent

pas se dissoudre durant le procédé de densification (Figure 1.19).

Il a été proposé [62} un diamétre initial critique de bulle au-dessus dugue! une bulle ne peut pas
disparaitre complétement pendant le temps habitue! de rotomoulage (20 a 30 minutes). Selon
Bellehumeur, la taille initiale des bulles dépend directement de la température de fusion, de la
température du four, de fa tension superficielle et de la viscosité. Elie a considéré que |'effet de la densité
du polymére fondu est moins important [73]. La taille des grains et la densité apparente de la poudre sont

les paramétres qui influencent le plus fa taille des bulles [73, 64, 69, 81}
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Figure 1.19 - Effet de la taille initiale des bulles d’air sur leur dissolution (N=3000Pa.s, T=190°C,
les chiffres affichés sur les courbes sont les diamétres initiaux des butles) [62].

L'effet de la pression

L application de la pression pendant le procédé de rotomoulage est une autre méthode qui a été éudié
par différents chercheurs afin d’éliminer la quantité de builes d’air dans les pieces rotomoulées [62, 67,
93]. Dans les conditions de rotomoulage, quand la pression ambiante augmente de P, & P,. la pression a
Iintérieur du polymeére fondu augmente ¢galement. Selon la loi de Boyle, ce changement de pression

provoque un changement immédiat de la taille des bulles {62, 67, 93]

s 5
RI-“—:S*[;U“R( (l.l._)
!

Oet I désignent les conditions initiales et finales respectivement,

Lautre effet de I’application de la pression est li¢ a Peffet du gradient de concentration du gaz dans le
polymere sur la vitesse de disparation des bulles. Avant I’application de la pression, le polymeére fondu
est proche des conditions de saturation. Une fois que la pression & I"intérieur des bulles augmente, selon
la toi de Henry, la concentration de gaz autour des bulles augmente. Pendant ce temps la concentration
dair & lintérieur du polymére fondu ne change pas. Cette différence de concentration est la force
favorisant la diffusion. Avec 1'application de la presston, la vitesse de dissolution d’une bulle augmente
done significativement (Figure 1.20). Afin d’améliorer I'€limination des bulles par application de la

presston, le polymére doit étre complétement fondu avant son application. Si la pression est introduite
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avant fa fusion du polymére, il devient saturé et it n’y aura plus d'augmentation de gradient pour faciliter

la dissolution des bulles.

0.30
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0.25 - -151.98 kPa
-~ -177.32 kPa
= AEN - .
Y 202.65 kPa
=
2 o015
<
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é
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Figure 1.20 - Effet de la pression sur la durée de vie des bulles d'air dans le polymére fondu
(dy=0.25mm, p=3000Pa.s, T=190°C)[62].

Les conditions du moule

Certaines propriétés finales d’une piece rolomoulée sont directement régies par la qualité du moule.

Les matériaux constituant le moule ¢t ses qualités de surface interne sont deux facteurs importants qui
influencent l'apparence du produit. L’agent démoulant utilisé est un autre paramétre qui influence les
qualités de surface de la pigce finale [68]. Spence [68], lors de ses études avec des moules en alumintum
et en acier, a observé que la quantité¢ de bulles d’air fabriquees dans un moule en aluminium est plus

faible qu’avec un moule en acier. L’élimination des bulles mest pas liée au matériau du moule.

Dans des études effectuées avec « Rotolog! », il a été constaté que le polymere reste a I"état fondu prés
de deux fois plus longtemps dans un moule en aluminium que dans un moule en acier. Cela expligque fa
suppression des bulles dans le moule en aluminium. Par contre, la qualité de surface des pieces obtenues

dans les deux cas est quasiment identique.

Par ailleurs, il a été observé qu’en utilisant un agent démoulant, i"augmentation du nombre des bulles
produites sur la surface de la piéce est plus imporiant. Lapplication d'un agent démoulant sur une surface
métallique (qui a également été oxydée dans une certaine mesure) forme une interface entre le polymere

et le métal.

L'effet de I’agent démoulant est explicable par fa toi de la tension superficietle. La force d’attraction

sous laguelle le polymere s"étale sur la surface du métal n'est ptus donnée par sa tension de surface, mais
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par ta tension de surface de P'agent démoulant. Cela a un effet préjudiciable sur ta qualité de surface de la

piéce.

Les additifs

Ajouter certains additifs est un autre moyen proposé pour taciliter la densification et augmenter les
propriétés finales de la pi¢ce rotomoulée. Baharat [94, 95} a constaté que Pajout de petites quantités
d’additifs de faible masse molaire comme des copolymeres (éthylene vinyle acétate) ou OVA9 améliore
ta coalescence des particules et la migration des bulles lors du rotomoulage de polyéthyléne. La quantité

de ces additifs doit étre optimisée afin de ne pas diminuer d’autres propriétés de la pidce finale.

Il a constaté que 1'ajout de MO (huile minérale), GMS (glycérol monostéarate) ou PEMO
(pentaerythritol monoléate) au polyéthyléne de basse densité diminue considérablement son élasticité

méme avec un faible taux de cisaillement. Le GMS et fe PEMO ont le méme comportement.

Ces additifs augmentent la vitesse de coalescence des grains. Cet effet est dii 4 la faible température de
fuston des composants de ces copolymeéres [94]). La densité finale des pigces avec e GMS et 'OVA est
plus forte et la résistance 4 la fissuration de ces piéces est améliorée [95, 94]. 1. élasticité permet une plus

facile densification et un enlévement plus aisé des bulles.

Figure 1.2 - Observation microscopique des coupes parafléles aux surfaces des piéces
rotomoulées a 210°C, a) sans additif, b) avec 3% de I'huile minérale [95].

L épaisseur de la piéce obtenue en présence de ces additifs est uniforme et il n’y a pas de gauchissernent
des pieces. Les résultats expérimentaux obtenus par Baharat [95] ont montré que I'huile minérale
diminue le temps de cycle du rotomoulage sans changer le pic de résistance aux chocs de la pigce et

diminue te nombre de bulles d"air picgées dans les pieces finales (Figure 1.21).

Dans une étude effectuée sur Peffet des co-monomeéres sur la tension superficielle du polyéthyléne, il a

été montré qu’ajouter des co-monomeéres au polyéthyléne peut changer la tension superficielie et donc
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son comportement de coalescence. De petites quantités d’additifs de type « hyper-branched » polymeres

améliorent la coalescence des grains de polyéthylene [96].
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Chapitre 2

Matériaux et méthodes

Résumé : Nous présentons dans ce chapitre les matériaux ainsi que les méthodes expérimentales utilisés lors de cette
dlude. Une partie des méthodes expérimentales est utilisée pour caractériser les polymeres d iude. Dans une auire
partie de ce chapire nous expliguons les méthodes et les dispositifs expérimentaux utilisés pour réaliser les essais de
coalescence et de densification. La préparation des échantitions, e principe et lu condition d’essai sont expligués

pour chaque méthode.
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I a maitrise de I’élaboration des piéces en polyméres par le procédé de rotomoulage nécessite de

connaitre préalablement le polymére en question.
Les matériaux utilisés dans cette étude sont caractérisés -
= A état solide : caractéristique de la poudye
» A létat liguide - caractéristique thermique et rhéologique du polymére

Lors de fa deuxiéme partic de ce chapitre, fes méthodes expérimentales utilisées ont été détaillées. Ces

méthodes sont utilisées pour décrire les phénoménes de:

*  Coalescence

*  Densification

2.1 - Matériaux

Lors de cette étude trois polymeéres suivants sont choisis:

*  Polyéthyléne (PEBD), (CH, — CH.), [ ICO POLYMERS]

Le polyéthylene est le polymére le plus utilisé pour te procédé de rotomoulage. Environ 90 % des piéces
fabriquées par rotomoulage sont en polyéthyléne. Un des principaux avantages trés important du
polyéthyléne est sa boune résistance 4 I"oxydation thermique. Le polyéthyléne utilisé dans cette étude est

le polyéthyléne basse densité.

*  poly fluorure de vinylidéns (PVDF) (-CH2-CF2) [Solvay 6008(Belgique)]

Le PVDF est un thermoplastique trés résistant supportant trés bien les variations de température. Les
proprietés du PVDF conviennent a la fabrication de conteneurs de produits chimiques. Actuellement ses

bonnes propriétés chimiques et &lectriques sont les principales raisons de son utilisation.

" polypropyiéne(PP) (-CHyCH(CHy)-), [ ICO POLYMERS]

Le PP est un polymére avec une faible densité qui est chimiquement inerte. La caractéristique la plus
importante pour le choix du PVDF et du PP pour cette ¢tude est leur granulométrie sphérique adaptée a
I’étude. Elle facilite I"étude de la coalescence des grains et leurs comparaisons avec les modéles
théoriques existants, Une autre caractéristique pour le choix de ces polymeres a été leur aptitude au

rotemoulage.
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2.2 - Méthodes d’analyse des Matériaux

Les méthodes suivantes sont employées pour la caractérisation des matériaux ;

2.2.1 - Méthode d’analyse des caractéristiques de poudre
Tous les polyméres utilisés lors de cette ctude se présentaient sous la forme de poudre. Les
caractéristiques de la poudre sont trés importantes pour je procédé de rotomoulage. Différents paramétres

peuvent affecter les propriétés finales de la piece rotomoulée comme :

Les dimensions des grains

» g forme des grains

la granulométrie
s Jadensité apparente de la poudre
= les propriéiés d ‘écoulement de la poudre
Différents essais ont 61¢ réalisés pour la caractérisation des poudres des polyméres wtilisés.
- Analyse granulométrique
Les grains de poudre de PVDF ¢t PP utilisés dans cette étude sont sphériques (Figure 2.2). Le PE a ¢té

utilisé sous la forme de poudre avec des grains irréguliers (Figure 2.3) et tres hétérogeénes (comme la plus

part des poudres utilisées pour le rotomoulage).

Un tamiseur vibrant mécanique a été utilisé afin de séparer les grains de poudre de méme taille. Cela a
permis de déterminer la taille minimum et maximum des grains et la distribution granulométrique de la

poudre (Figare 2.1}.

Le Tableau 2.1 présente les résultats obtenus de mesure des tailles des trois polyméres.

polymeére Taille des grains (um) Forme des grains
PP 100-600 sphérique
PVDF 20-100 sphérique
PE 80-315 Non-sphérique

Tableau 2.1 - Etendue des tailles des grains des polymeéres utilisés.
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Figure 2.1 - Tamiseur vibrant mécaniqgue.
La Figure 2.2 montre que la forme des particules est homogene et sphérique. 1’hypothése des formes

sphériques des particules prise dans quasiment toutes les modélisations existantes peut donc étre
respectée.

Figure 2.2 - Visualisation des grains de a) PP avec microscope électronique a balayage et b)
des grains de PVDF avec microscope optique,
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Figure 2.3 - Visualisation des grains de PE avec microscope optigue.

- Densité apparentes

La densité apparente d’une poudre est la masse des grains par unité de volume de poudre (grains de
poudre et espaces libres entre eux). La quantité d’air entre les grains des polyméres a un effet important
sur le nombre de bulles d'air pidgées dans les piéces finales. Uine faible densité apparente, introduif une
grande quantité d’air entre les grains de poudre. Celle-1a, augmente la possibilité d’emprisonsement d'air
dans le polymére fondu. Ce qui provoque I'existence de plus de bulles d'air dans la piéce finale. La
norme ASTM DI893B a &€ utilisée pour la mesure de la densit¢ apparente. Lors de la caractérisation
des poudres, I"effet de la taille des grains de poudre sur la densité apparente des poudres a été également
studié. Pour cela nous avons utilisé différentes poudres : des poudres avec différentes répartitions

granulométrigues et des poudres avec des tailles des grains uniques,

En utilisant différents polyméres avec différentes formes de grains (PP sphérique et PE irrégulier), I'effet
de la forme des grains sur la densité apparente des polyméres a été également étudic. La norme ASTM
D1895B impose de remplir un récipient de dimensions précises par un écoulement libre de poudre et de
mesurer la masse de poudre contenue dans le récipient. L'¢coulement libre est obtenu au moyen d'un

entonnoir (Figure 2.4), Les résultats obtenus sont récapitulés dans fe Tableau 2.2:

Polymere Compacité de poudre%a Pourcentage votumique d'espace libre (Vair)
PVDF 63 37
PP 66 34
PE 57 43

Tableau 2.2 - Densité apparente et pourcentage volumique d'air entre les grains de polymere.
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- La coulabilité
La coulabilité d’une poudre est considérée comme le temps nécessaire pour passer une masse standard
de poudre a travers un cone de dimensions standard. Une poudre avec une bonne coulabilité est capable

de remplir correctement un moule avec une géométrie complexe.

Afin de calculer I"écoulement des poudres utilisées, le méme matériel a été utilisé que pour mesurer de la
densité apparente. D’abord, I"extrémité basse du cone est bouchée et une masse précise de poudre {fixée
par la norme) est versée dans le céne. Ensuite le bas du cone est ouvert pour permettre I’écoulement de la
poudre et te remplissage du récipient. Le temps d’écoulement de la poudre est mesuré jusqu'a ce que le

cdne soit vide.

Figure 2.4 - Cone utilisé pour les essais d’écoulement.

Comme pour I’étude de fa densité apparente, Ieffet de la forme des grains et de la granulométrie sur la

coulabilité des poudres ont été étudig.

2.2.2 - Autres méthodes d’analyse

- DSC (Differential Scanning Calorimetry)

Dans e cadre de la caractérisation de nos potyméres, afin de mesurer la température de fusion, de
cristallisation, de transition vitreuse (Tg) ainsi que Penthalpie de fusion et cristallisation, le DSC Q1000
de TA instruments© a été utilisé. Nous avons préparé des échantillons de masse de I"ordre de 10 mg

dans des capsules hermétiques en afuminium.

A2



Chapitre2 — Matériaux et méthodes

Deux cycles de chauffage et refroidissement ont €té ensuite programmés de la maniére suivante :
v chauffage du polymeére de la température d ambiante jusqu'a 220°C (vitesse de chayffage
10°C n1in)
»  mintient g 220°C pendant une minute
s refroidissement de 220°C jusqu'a -20°C (vitesse de refroidissement 10°C/min)
v maintient & -20°C pendent e minufe

e méme cycle a été répété afin d’obtenis une relaxation des contraintes. Les résultats présentés sont

ceux obtenus lors du deuxiéme cycle

Afin d'éwudier Veffet de la vitesse de chauffage ct de refroidissement sur tes propriétés thermiques des
polymeres utifisés, les essais de DSC ont éé répétés avec différentes vitesse de chauffage et de
refoidissement. Cela nous a montré que le changement de vitesse (dans la limite de vitesse de chaufiage
et de refroidissement appliqué lors du rotomoulage) wa pas d’effet important sur la température de fusion
du polymére ni sur son enthalpie de fusion. Les résultats obtenus lors des essais DSC, sont présentés

dans le Tableau 2.3:

Polvmeére T:(°C) AH (Jg) T.(°C) AHc (Vig)
PVDF 175 456 133 423
PP 167 455 108 475

Tableau 2.3 - Propriétés thermiques des polyméres obtenues par DSC.

» * Température de fusion
!

A7 : Enthalpie de fusion

Afic: Enthalpie de cristallisation
T Température de cristallisation
- Analyse rhéologique

Un rhéométre ARES TA instruments© & déformation contrélée en géométrie plan-plan a été utilisé pour

I’analyse rhéologique de nos polymeres.

A I'aide du rhéométre, la viscosité dynamique complexe et le temps de relaxation des polymeres ont €t€
mesurés, Ces paramétres sont nécessaires pour les études de coalescence et de densification. Ce type de

mesure sous faible déformation permet de relier la structure du matérian a ses propriétés rhéologiques.
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- Réalisation des échantillons et procédure expérimentale

Les échantillons utilisés pour les essais de rhéologie lors de cette étude ont la forme d'un disque. Les
disques ont un diamétre trés légérement inférieur au diamétre des plateaux et une épaisseur trés
légérement supérieur a I"entrefer imposé. La Figure 2.5, est le schéma d’un disque fabriqué pour un essai

de rhéologie.

24mm_

o
3

I.Imm
Figure 2.5 - Schéma de disque fabriqué pour essai de rhéologie.

En utilisant des disques conformes a la figure ci-dessus, le contact de I’échantilion avec les plateaux est

assuré. .autre avantage, est le fait que la matiére ne déborde pas.

Une presse Gibitre instruments© a été utilisée pour fabriquer fes échantilions de rhéologie. Apres avoir
chaufté la presse jusqu'a 200°C, la poudre a été introduite. Une pression de 200 bars a &€ appliquée
pendant cing minutes. La plaque obtenue est ensuite refroidie 3 température ambiante. La plague étant a
la bonne épaisseur il suffit ensuite de découper des disques au bon diamétre pour obtenir fes échantillons

finaux.

- Limite de déformation acceptable

Pour calculer la déformation acceptable appliquée lors des essais de rhéologie, pour chaque polymere
utilisé, une mesure de la viscosité en fonction de la déformation (de 0 a 100%) a été réalisée. Le domaine
linéaire de ces courbes obtenues représente le domaine de déformation dont, P’état du systéme n’évolue
plus avec 1a variation de la déformation. On peut donc supposer que ’effet de Porientation des chaines

macromoléculaires ne modifie plus les propriétés viscoélastiques du polymére et qu'il est négligeable,

Les résultats obtenus ont montré qu’une déformation de moins de 30% est acceptable 4 la fréquence de
q p q

100 rad/sec. La déformation appliquée lors de tous nos essais de rhéologie est de 5%.

2.3 - Analyse de la coalescence et de la densification des grains

Lors de la transformation de la poudre de polymére thermoplastique de I’état solide 4 I'état fondu, on
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peut distinguer des phénomenes successifs suivants :

La coalescence des grains est la premiére étape de cette rransformation. La densification est I’étape
suivante. Une fois gue des grains de polymére arrivent & leurs températures de fusion ils commencent &
se coller. Suite a cette coalescence entre des grains, {'espace libre entre les grains diminue et la densité
totale augmente (phénoméne de densification). Lors de ta densification, tous I’air entre les grains de
polymére warrive pas a s'échapper et I"air restant dans le polymére fondu apparait sous la forme de
bulles d'air. Comme ia densification et la formation des bulles d'air font stite 4 la coalescence des grains
de poudre, nous avons comtnencé notre étude par étudier le phénoméne de la coalescence. Lors de cette
partie nous avons expliqué les méthodes utilisées pour mesurer la vitesse de coalescence et les matériels
utilisés pour réaliser ces mesures. Aprés étre arrivé A la température de fusion, sous Ieffet de la force de
Van der Waals , une interface se forme entre deux grains. Cette interface se développe ensuite sous

I'effet de la tension superficielie du polymere.

2.3.1 - Analyse de la coalescence

Pour étudier la coalescence, nous avons utilisé les équipements suivants:

s m microscope optique (BH-2 de OLYMPUS} a Tumidre polarisée avec quatre oculaires de
grossissement, 50, 100, 200 et 500 (Photo 1), équipé d'une caméra analogique couleur JAT
également de chez OLYMPUS,

» e micro-platine chauffante (Mettler FP82) progranmable en température el en rampe de

température 4 aide d 'wn processeur central (Photo 2),

» un logiciel dacquisition et de traitement d’image composé de quatre modules Jfonctionnels

Jfowrnis par la société Microvision.

caméra JAl

processeur de

microplatine

télécommande

Figure 2.6 - a) microscope optique Olympus BH avec une caméra couleur JAl, b) la platine
chauffante programmable Metler FP 80.
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- Les étapes des essais

Les essais de coalescence ont été réalisés en condition isotherme seton le protocole suivant :
*  Erdler la poudre du polymeére sur le support (petite lame en verre ou en aluminium)
*  Iniroduire la lame sous le microscope
" Choisir les grains avec des tailles et des formes souhaitées pour l'essai de coalescence
*  Enlever le reste de la poudre
*  Mettre en contact les grains choisis
*  Régler la micro platine chauffante & la température d'essai
" Programmer les conditions d acquisition d images (1 image par seconde)
* [Introduire la lame dans la micro platine chauffante et la mettre sous Ie micrascope
*  Déclencher le démarrage de 'essai
»  Traiter les images

La Figure 2.7 représente les différentes etapes de la coalescence de deux grains de PP.

Figure 2.7 - Coalescence des grains de poudre de PP a 180°C.

A Paide d’un logiciel de traitement d’image (Ellix) fa croissance d’interface entre les grains (2x sur la

Figure 2.8) a été mesuré dans le temps. On peut ainsi déterminer la vitesse de coalescence qui est la
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proportion de interface entre deux grains et le rayon moyen des particules ¢n fonction du temps

{(d(/rydr).

Le phénoméne de coalescence des grains en contact avec un support chauffant conduisant a la formation

d'une particule finale, se déroule suivant un mécanisme précis et répétable.

(a) (b)

Figure 2.8 - Interface entre deux grains lors de coalescence.

Pour étudier U'influence de différents paramétres sur le phénomene de coalescence, différents essal sont

réalisées.
Influence de a taille des grains

Des essais de coalescence pour différentes tailles de grains ont été réatisés afin d’éwdier U'effet de teurs

taille sur la vitesse de coalescence.
Influence de la température

La température est un autre parametre dont les effets ont été étudiés. Pour cela différents essais de

coalescence a différentes températures ont €1¢ réalisés.
Influence du support

Différents supports sont utilisés afin de vérifier effet du support sur la vitesse de coalescence des grains.
Différents nombre des grains

En plus de I’éude de la coalescence des deux grains, la coalescence simultanée de plusieurs grains en
contact en différentes positions a également ét€ €tudice. {Lorsqu’on introduit la poudre dans le moule,
chaque grain est en contact avec plusieurs grains, L"étude de la coalescence d’ensemble des grains peut

nous aider & comprendre ce qu'il se passe dans des conditions réelles de rotomoulage.
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Figure 2.9 - Position des grains en contacte lors d’étude de coalescence de plusieurs grains.

La méthode de mesure de la vitesse de coalescence en cas de multiples grains, est la méme que pour la
mesure de la coalescence de deux grains. Afin d’assurer la reproductibilit¢ des essais de coalescence,

chaque essai a été répété deux fois et les valeurs numeériques présentées sont les valeurs moyennes.

- Coalescence des grains déja fondu

Les modéles théoriques proposés pour la coalescence des grains sont proposés dans des conditions
isothermes. Lors d’un essai normal de coalescence (comme expliqué au dessus), ces conditions ne sont
pas toujours assurées. Ce dernier peut donc changer la vitesse de coalescence des grains. Afin d’éviter

ces effets et d”obtenir une condition stable et isotherme, nous avons procédé de la fagon suivante :

Deux grains de polymére de méme taille ont été déposés sur une lamelle et I'ensemble est introduit dans
la platine chauffante. Une vitesse de chauffage de 10°C/min a été programmée jusqu'a la température de
fusion. Une fois atteinte Ia température de fusion, la vitesse de chauffage est réduite de 10°C/min a
5°C/min. Les grains sont chauffés de la température de fusion jusqu’a la température d'essai avec cette

nouvelle vitesse. Pour stabiliser la température, le systeme est maintenu pendant 10 secondes a cette
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température. Les deux grains sont ensuite mis en contact {Figure 2.10) et leur vitesse de coalescence est

mesurée.

Figure 2.10 - Mise en contact et coalescence de deux grains de PP aI'état fondu.

Ce type d’essai satisfait aux conditions attendues pour le modele théorique. Les conditions isothermes
sont respectées et il n'y a pas de gradient de température au sein des grains. L effet de I’agent démoulant
est également étudié sur la vitesse de coalescence. La présence d une fine couche d’agent démoulant sur

le support en verre, ne change pas la vitesse de coalescence.

2.3.2 - Analyse de la densification

L*étude expérimentale de la densification a été effectuée & deux échelles :

- Echelle microscopique

Le premier groupe d’essais est réalisé en utilisant le méme appareil que pour I'étude de la coalescence.
Pour cette série d'essais, un grand nombre de particules sont introduites dans la platine chauffante du
microscope optique. La poudre est éfalée sur la surface du saphir. La quantité de poudre utilisée est
choisie pour qu'il y ait plusieurs couches de grains I"une sur Pautre. Une fois la poudre introduite dans fa

platine chauffante, elle est chauftée jusqu’a la température d’essai.
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La fusion des grains se faisant couche par couche, pour pouvoir observer les bulles d*airs formées dans
le polymere fondu, il faut attendre la fusion des derniers grains de poudre. A ce moment 13, il y a une

surface transparente de polymere fondu et les bulles d’air formées dans le polymére sont visibles.

Le changement de tailte des bulles dans le temps peut étre étudi¢ par un traitement d’images prise par la

caméra. La Figure 2.11 est un exemple obtenu avec ce type d’essais pour le PP,

S AT AN PR 0 LA

Figure 2.11 - Essai expérimental de la densification par microscope optique, a) les grains de
poudre avant fusion, b) les bulles d'air dans le milieu du polymeére fondu.

Afin de vérifier 'effet des caractéristiques de la poudre de polymére sur ia taille et le nombre de bulles

formées, le méme type d’essai a été répéte avec différentes géométries et granulométries de la poudre.
- Echelle macroscopique

- Etude du changement de densité de poudre dans le temps a une température donnée
Le deuxiéme groupe d'essais isotherme a été réalisé afin d’étudier le changement de densité de poudre

en fonction du temps. Cet essai a té ensuite répété pour différentes températures.

Pour ces essais, des capsules en aluminium de dimensions précises ont été utilisées pour préparer les

échantillons (Figure 2.12).

Aprés avoir mesuré la masse des capsules, elles ont été remplies de poudre de polymére. La masse de
poudre a I’intérieur des capsules a été ensuite mesuré. En connaissant le volume des capsules ainsi que la

masse du polymére, la densité apparente de la poudre dans la capsule a pu étre calculée.

Vingt échantilions ont été préparés pour chaque essai. La valeur de densité de chaque échantillon a été

obtenue grice a cing mesures.
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-

o
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Figure 2.13 - Echantillons pour essais de densification.

Les étapes suivantes ont é1¢ réalisées pour ces séries d’essais !
P p

les échantillons ont 816 préparés conme expliqué précédemment
o il sont ensuile introduis dans le four déjc préchauffé a la température d’essai

v Aprés les avoir SOrHis wi par uin aux différents temps, ils sont tout de suite plongés dans de 'eau
& la tempéramre ambiante

= Puis ils sont séchés dans un autre four @ 40°C
s Ladensité des échantilions est finalement mesurée

Ia densité obterue est la moyenne de cinq mesures réalisces sur tes échantillons. La courbe de

changement de densité en fonction du temps pour chague température est ensuite tracee.
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- Ftude du changement de densité finale d’échantilion en fonction de la température pour un
temps donné
La méthode de préparation des échantillons pour cette série d’essais est identique & la méthode utilisée

précédemment.
Lors de cet essai, quatre échantillons ont été utilisés pour chaque test.
Les étapes suivantes ont été réalisées pour ces séries d’essais -
 préchauffer le four jusqu'a la température dessai
*  introduire les échantillons dans le four.
*  Sortir les échantillons aprés le temps donné
* refroidir les échantillons dans ['eau & température ambiante
®  sécher les échantillons & 40°C
*  mesurer leur densité

Cet essai a été répété pour différentes températures. La courbe de changement de densité en fonction de

la température a été ensuite tracée pour un temps donné.
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Chapitre 3

Reésultats et discussions

Résumié - Les résultats de nos essais expérimentaux sonl présentés dans ce chapitre. Les essals ont été réalisés afin
d etucdier les denx phénomeénes de coalescence (e dewx grains et de plusienrs grainsj et de densification (avani ef
aprés la formation des bulles d air). Nowus avons d abord éhudié Ueffet de différents paramétres sur lu coalescence de
deux grains, ensulte ous avons étudié la coalescence de plusieurs grains afin d upprécier Deffet de la présence des
grains voisins st la covlescence de deux grains cenlraux. Powr la partie de modélisation. nous avons d'abord étudié
T validité di modele de Bellehumenr pour lu coalescence de dewx grains de nos polymeéres (PP et PVDF) ensuite
pour tenir compte de l'effet des grains voising, nous avons proposé un nouvean modéle basé sur le modéle de
Bellehumewr pour la coalescence d’un ensemble des grains. Ce modéle est vérifié par les résultats expérimentanx.
Concernant la densification, nous avons proposé win nouvean moddle powr exprimer 'évolulion des grains dans Iu
premidre étape de ce phénoméne en considérant un arrangement bpe BCT pour la présence des grains. La
modélisation est validée & Faide des résultals expérimentaux. Enfin. leffet des différents puramiires sur la

densification est Studié dans ce chapitre.

Chapitre 3 - RESUIALS €1 diSCUSSIONS wovnemrrervesessommssssssirmsssssssresensssss stz st STV 1.

31 - CoaleSTENCE . ..vi crieree e s i U T OSSP U RSV PRU OIS PROP SRS

3.2 - Densification ..o TSRS U RV PSR PPN
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d u cours de cette étude, nous avons étudié le changement d’état de polymére entre les point A et C
(Figure 1.2). Entre ces points il se produit des phénomeénes de coalescence et de densification,
Cette étape est la plus importante, elle contrdle les propriétés finales de la pidce obtenue,

L’emprisonnement des bulles se produit lors de cette €tape. Le changement de phase obtenu pendant

a b C

Figure 3.1 - Coalescence et densification des grains de poudre et formation des bulles d'air
dans !a piéce finale, a) poudre initiale b} coalescence ¢) densification.

cette ctape met en évidence deux phénomeénes -
v Lacoalescence
* Ladensification

D*abord une interface se forme entre les grains en contact et se développe au fur et & mesure du termps
(coalescence) suivi par I’élimination des espaces libres entre les particules (densification) qui est la
conséquence de la coalescence. Dans la plus part des cas, tout Iair pidgé entre des grains ne peut pas

s’échapper et forme ainsi des bulles dair dans le polymere (Figure 3.1).

Il est donc nécessaire de connaitre le phénomeéne de coalescence pour comprendre et étudier la

densification de la poudre et les problémes de présence des bulles d’air.

3.1 - Coalescence

Le PP et le PVDF sont les polyméres utilisés pour I"étude de la coalescence. La méthode appliquée pour
réaliser les essais de coalescence est expliquée dans le deuxieme chapitre. Le phénoméne de la
coalescence a été étudié sous diverses conditions (différentes températures, supports, taille des grains...)
atin d’analyser les effets des paramétres influents. Les résultats obtenus lors des essais de coalescence de

grains de PP et PVDF sont présentés sur les Figure 3.2 et Figure 3.3,
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Figure 3.2 - Changement d'interface entre des grains de PP lors de leur coalescence (diamétre
des grains= 600 ymj}.

Les courbes obtenues présentent fe changement (augmentation) de I"interface entre les grains en fonction
du temps. La pente de cette courbe présente la vitesse de coalescence des grains. On peut constater
['importance de cette vitesse au début de PPessai. Avec le temps, celleci diminue jusqu’a fa coalescence
compléte des grains (I'interface entre les grains est égale & leur rayon). Selon ces résultats, on peul
considérer que le changement d'interface entre les grains (en fonction du temps) au début de leur

coalescence est linéaire.

Durant nos études de coalescence, afin de comparer la vitesse de coalescence dans différentes conditions.
nous avons comparé ta pente de a partie linéaire (dx/r)/de)) des courbes de coalescence obtenues. Dans

ce rapport, la vitesse de coalescence exprime la pente de la partie linéaire de la courbe.
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Figure 3.3 - Changement d'interface entre les grains de PVDF lors de leur coalescence
(diamétre des grains= 100 pm).
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Figure 3.4 - Vitesse de coaiescence de la partie linéaire de la courbe de coalescence obtenue
pour fes grains de PP (diamétre des grains= 600 pm).
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3.1.1 - Influence de certains parametres

- L'influence de la température

Afin d*étudier I'effet de la température sur la vitesse de coalescence, nous avons réalisé deux essais de
coalescence. Pour chaque essai nous avons appliqué une température différente tout en gardant constant

jes autres parametres (la taille des grains. le support...). Les résultats de ces deux essais sont compares

sur les Figure 3.5 et Figure 3.0.

L
0.9 1 y=0.0179x o ¢
AAA
E

+ 210°C
i 190°C

T T T T 1

100 150 200 250 200

t(s}

Figure 3.5 - Comparaison des résultats expérimentaux de la coalescence de deux grains de PP
3 190°C et a 210°C (diameétre des grains= 600 pm).

La température de coalescence est le parametre principal influant la vitesse de coalescence des grains. La
Figure 3.5 montre que la vitesse de coalescence augmente, notamment, avec la température.

L augmentation de la température diminue la viscosité du polymére et la diminution de celle-ci accélere

la coalescence.
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Figure 3.6 - Comparaison des résuitats expérimentaux de la coalescence de deux grains de
PVDF a 200°C et a 240°C (diamétre des grains= 100 um).

Température de coalescence Pourcentage d’avancement
Polymére
°C de la coalescence (%)
190 1
PP
210 1,79
200 13,1
PVDF
240 13.8

Tableau 3.1 - Changement de vitesse de coalescence avec la température,

- L'influence de la taille des grains

La taille des grains du polymére est un autre paramétre qui influence la vitesse de coalescence. Celle-ci
est prise en compte dans tous les modeéles théoriques proposés pour la coalescence. En effet, les
polyméres, en général, sont des matériaux isolants avec une faible conductivité thermique. Quand la

taille des grains est importante, sa faible conductivité thermique est la cause d’une différence de
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température entre la surface et le centre du grain. On crée ainsi un gradient de température entre la
surface et le centre du grain qui va influencer la vitesse de la coalescence. Cependant la conductivité
thermique des polyméres sent différentes. La taille des grains peut également modifier la géométrie du

systéme et donc I’effet de la tension superficielle fors de la coalescence.

[l a été constaté que Peffet de la taille des grains sur la vitesse de coalescence dépend du type de
polymeére {541, Nous avons étudié effet de la taille des grains sur la vitesse de leur coalescence pour les
polyméres utilisés. La Figure 3.7 montre la vitesse de coalescence de trois différentes tailles des grains

de PP. La vitesse de coalescence diminue avec I'augmentation de ta taille des orains.

On peut donc constater que la vitesse de coalescence des grains de petite taille est plus importante que
celle des grains de grande taille. Dans le cas de PP, le changement de la taille (de 400pm au 700pm)
influence sur la vitesse de fa coalescence d’une maniére importante (Tableau 3.2). Par conséquent, le
changement de 1'effet de la tension de surface suite au changement de la taille des grains est une
premiére raison pour le changement de la vitesse de coalescence. Néanmoins, I'introduction d’un
gradient de température 1i¢ & la taille des grains est une autre raison du changement significatif de la
vitesse de la coalescence. A Vinverse, la faible taille des grains de PVDF, induit un gradient de

température, au sein des grains, moins important.

1
0,9
0,8 o
+ L]
L4 -3
@ &
0,7 P N
’ : A
ot e
0,6 . A
P AA
=05 . A e 400pm
b3 A
*® A
04 . &A
.o A * 450pm
0,3 A
¥ - &A
0,2 . AA & 700pum
0,1
0
0 S0 100 150 200 250 300
t{s)

Figure 3.7 - Comparaison des résuitats expérimentaux de la coalescence de deux grains de PP
de différentes tailles.
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Figure 3.8 - Comparaison des résultats expérimentaux de ia coalescence de deux grains de
PVDF de différentes tailles.

Taille des grains Pourcentage d’avancement de Ja
Polymeére 0
(nm) coalescence (%)
PP 450 052
50 5
PVDF
100 13.]

Tabieau 3.2 - Changement de vitesse de coalescence avec la taille des grains.
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- L’influence du support
Afin de vérifier 'effet du support des grains sur la vitesse de leur coalescence, diftérents supports ont été

wtilisé lors de cette étude.

L utilisation d’un agent démoulant lors du procédé de rotomoulage est inévitable, La coalescence des
grains de la premiére couche se produit. par conséquent, en présence de I'agent démoutant. Afin de
vérifier "effet de celui-ci sur la vitesse de coalescence, nous avons réalisé des essals de coalescence sur

use lamelle en verre, avec et sans agent démoulant. Nous avons ensuite comparé les résultats obtenus.

Ies vitesses de coalescence mesurées lors de ces essais montrent que la présence d’agent démoulant ne
modifie pas la vitesse de coalescence des grains de PP (Figure 3.9). La méme méthode a ét€ appliquée
pour des grains de PVDF, On est arrive ¢également & la méme conclusion. L7agent démoulant ne modifie

pas la vitesse de coalescence des grains de PVDF.

11
0,9 -
0.8 st
&« 2 "
0,7 4 e Fa
# s
e, *
0,6 1 E a
LY
iE 0,5 ¢ *
e 2 : avec agent démoulant
0,4 ", *
4 s « sans agent démoulant
0,3 4
PR
0,2 1 © -
0,1 4
0 T T T ¥ T T T 1
o] 20 40 &80 80 100 120 140 160
Ys)

Figure 3.9 - Comparaison de la vitesse de coalescence de deux grains de PP sur une lamelle
de verre en présence et en 'absence d’un agent démoulant {diamétre des grains=440pm).

["analyse de 1’épaisseur d’une pi¢ce rotomaulée comparativement 4 la taille des grains de polymaére,
montre que seuls les grains de la premicre couche sont en contacte avec la moule. La coalescence de
cette couche se passe sur le moule. La coalescence du reste des grains se passe sur une couche de
polymere fondu. Nous avons réalisé P'essai de coalescence des grains de PP sur une fine couche de
polymére posé sur un support en Verre. La vitesse de coalescence des grains sur un support en polymere
n'a pas pu étre mesurée & cause des probleémes expliqués dans le deuxicme chapitre. Les grains fondus

s’étalent trés rapidement sur la couche fondue et ce phénoméne empéche la mesure de la coalescence.
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3.1.2 - Modélisation de la coalescence de deux grains

Tout d’abord, nous avons vérifié le modele de coalescence proposé par Bellehumeur (I"équation 3.8). Ce
modele est basé sur celui proposé par Frenkel et obtenu en faisant ["équilibre entre le travail de tension
de surface et celui de dissipation visqueuse. Le travail de tension de surface pour ce modéle a été calculé

selon ’équation suivante

31
W ; ds (3.1)
ST dt
S représente 1a surface totale des grains et T le coefficient de la tension de surface. Dans ce modéle il a
€té considéré que le travail de tension de surface dépend principalement du taux de réduction de la
surface plut6t que de ta variation de sa courbure. Le changement de tension de surface en fonction du

temps lors de la coalescence est calculé grice a I"équation suivante :

ds _dsde 8ra32'/3 cos(0)sin (6) (32)
dt —d0dt  (1+ cos(6))*/3(2 ~ cos (8))5/3
En remplacant I’équation 3.2 dans ’équation 3.1, on trouve :
8rag2'/? cos(8) sin (9) , (33)

Ws (1 + cos(8))*/3(2 — cos (8))5/3

Dans le modéie de Bellehumeur, le travail de dissipation visqueuse est calculé selon ["équation 3.4:

(3.4)

” _J’ﬂ' DV = 32mains?
L T T AT aws A 2ad

Selon Frenkel et Eshelby [1, 97] au début de coalescence {a=a;) nous avons :

£=2(0%
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(3.6)
W, = I'2nai(6%)’

Ou (82) est 887 /dt.

Cet auteur a considéré que 1'énergie produit par la diminution de surface total des grains est égale &
I’énergie consommée pour vaincre les forces visqueuses s"opposant & la coalescence. Les équations 3.3

ot 3.4 sont donc équivalentes, De ces équations et en considerent les refations 3.5 et 3.6 on déduit que :

2y1/2 3.7
—aT—ZH-IC:l-Q-}v (3a1’)2+4af7~7~?—0+4(m§) ] (3.7)

I
2{ot)?

g% =t

L’équation 3.7 est basée sur P'hypothése que les rayons des particules sont constants. Si on considére que
le rayon n’est pas constant et qu’on tient compte du changement de rayon au cours de la coalescence, une

équation différentielle non linéaire s’obtient par le bilan des équations 3.3 et 3.4.

K2 {3.8)
8(ark, 0" + |2atK, $ 00 g =0
I K,
Ou:
(3.9)
P sin(fh)
P+ cos())(2 - cos(8)

(3.10)

s 27 cos(£)sin(B)
> (1 +cos(8)) (2 - cos(@))y"

a, : Lataille initiale de la particule
77 - La viscosité

" : La tension superficielle

Nous avons calculé numériquement les solutions de cette équation grace a Matiab®.
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Les essais de coalescence, lors de celte étude ont été effectuss dans des conditions isothermes. Comme
expliqué lors du deuxiéme chapitre, aprés avoir augmenté la température jusqu’a la tempeérature d'essai
(avec des rampes définies), celle~ci a été maintenue constante lors de Ia coalescence. Nous avons d abord
calculé des parameétres rhéologiques de nos polyméres afin de comparer les résuitats expérimentaux de la

coalescence avec la modele théorique.

- Calcul des parameétres rhéologiques

Afin d’éviter la dégradation des échantillons au cours des essais de rhéologie, ces essais ont été effectués
sous azote. L.a Figure 3.10 représente la viscosité nécessaire aux différents procédés de mise en euvre.
Contrairement aux procédés d’extrusion et d'injection, le taux de cisaillement au cours du procédé de
rotomoulage est trés faible et la viscosité du polymére en rotomoulage est donc proche de sa viscosité

newtonienne,

Avec le rhéometre, la viscosité dynamique complexe des polymeres a été mesurée en fonction de la
fréquence pour une déformation constante. La viscosité dynamique complexe est constituée de la partie

reelle (viscosité) et de fa partie imaginaire (élasticité),

La Figure 3.11 montre I’évolution de la viscosité dynamique de PVDF a 200°C en fonction de la
fréquence qui varie de 0.01 rad/sec a 100 rad/sec. La courbe monire qu'avec la diminution de la
fréquence, la viscosité augmente jusqu’a un point puis reste constante. La partie horizontale de la courbe

représente la viscosité newtonienne du polymére.

Roto moulage

€ ———— 3
2 i Extrusion
a - s —
= B Injection
R T L T T T T 1
LE-03  HLE-02  1LE-Ol [E+00 |.E+B! t,E+02  1,E+03 1, E+04

Vitesse de cisaillement (8)

Figure 3.10 - Evolution de la viscosité en fonction de la vitesse de cisaillement. La courbe montre
ia zone de viscosité pour les différents procédés de mise en ceuvre.
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Pour la détermination de I'énergie d’activation. les essais de rhéologie ont été réaliscs a différentes

.,

températures. Les données obtenues nous ont permis de tracer In(n) = f(1/T) Figure 3.12 et Figure 3.13.

I s'agit d'une droite. La pente de cette droite permet de calculer I"énergie d"activation des polyméres

E
selon la loi d*Arrhenius (77 = 1, eXp——} .
7= 1], EXP RT)

8000

Eta* Pa-s

f T i

800 +— ¥
1.0E+02 1.0E+01 1.0EHD 1.0E-01 1.0E-02

freqg rad/s

Figure 3.11 - Evolution de ia viscosité de PVDF en fonction da la fréquence de sollicitation a
200°C.

[es courbes de changenent de viscosité newtonienne de PP et PVDF sont présentées sur les Figure 3.12

et Figure 3.13.

y = 2375,9x - 4,4046

In eta*
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T T

. T T
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Figure 3.12 - La régression linéaire de la foi d'Arrhenius (PP a 200°C).
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In eta®
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Figure 3.13 - La régression linéaire de la loi d’Arrhenius (PVDF a 200°C).

Les résultats issus des essais rhéologiques sont récapitulés dans le Tableau 3.3.

polymére Coefficient pré-exponentiel Energie d’activation (KJ/mol)
PVDF 754 627
PP 2377 197.6

Tableau 3.3 - Energie d’activation des deux polyméres.

- Calcul du temps de relaxation
Le temps de relaxation est un autre paramétre qui peut influencer la vitesse de coalescence des
polymeres. La méthode cole-cole est utilisé afin de calculer le temps de relaxation. En utilisant cette

méthode nous avons calculé le temps de relaxation de nos polyméres a différentes températures. Selon la

meéthode cole-cole nous avons [98, 99] :

I?l] - 77\-

a)y=n + -
@)=, b+ (ior) ™

(3.11)
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Nous pouvons déterminer la partic imaginaire (€lasticite) (") et la partie réelle (viscosité) (1) de la

VIsCcOsité:

, T sinh|(1 - o) In(w7)] (3.12)
{ = : I_ |
7wy =1, 2 ( cosh|(1 —a)In(wr)] +cos[(1/2)(! -]
ooy = sin[(1/2)(1 - o)} (3.13)

2 cosh[(1-a)In(or)]+cos{(1/2)(1 #a);r])

[."équation de partie imaginaire en fonction de la partie réelle est obtenue selon I’équation 3.14 & partiv

des équations 3.12 et 3.13,

e s My — 1, ; ' (’70‘77\-)3 (3.14)
7 =— + -7, —nj+ by
7o) 2tan[(twa)7r/2] \/G 70 =11 4tan'[(l-a)7r/2]

Selon le modgle, le point maximum de cette équation correspond au temps de relaxation du polymere,
Afin de calculer le temps de refaxation, la courbe de la partie imaginaire (¢lasticité) en tonction de la
partie réelle (viscosité) a été tracée & une température donnce. La Figure 3.14 est un exemple de ces

courbes obtenues pour le PP

A partir de ces courbes, la valeur de la fréquence () correspondant au point maximum de la courbe a
¢té déterminée. Aprés avoir calculé cette valeur, le temps de relaxation peut se calculer 4 Paide

d*équation 3.13.

Zn (3.15)

Ou
T :temps de relaxation (3)

w, : fréquence
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Figure 3.14 - Changement de la partie complexe (élasticité) en fonction de la partie réelle (PP 4
190°C).

Les temps de relaxation calculés pour le PVDF et le PP 4 différentes températures sont présentés dans le

Tableau 3.4 :

Température (°C) 200 (210 220 230 240
PVDF
Temps de relaxation (s) £ 0,42 [ 0,33 | 0.25 0,17 10,1
Température (°C) 170 1 180 190 200 210
PP
Temps de refaxation (s) | 3,14 } 2.4 1.25 0,9 0.6

Tableau 3.4 - Temps de relaxation de PVDF et PP.

- Vérification du modele
Les premiers résultats obtenus pour la coalescence des grains de PP et PVDF ont été comparés avec le

modéle de Bellehumeur.
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Figure 3.15 - Comparaison des résultats expérimentaux de la coalescence de deux grains de
PP a 190°C avec le modéle de Bellehumeur (diamétre des grains= 600pm).
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Figure 3.16 - Comparaison des résultats expérimentaux de la coalescence de deux grains de
PVDF a 220°C avec le modéle de Bellehumeur {diamétre des grains=100pm).

On a constaté dans le cas de PVDF une concordance entre les résultats expérimentaux et le modele de

Bellehumeur. A linverse. 'écart entre les résultats expérimentaux et le modete théorique dans le cas du
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PP est considérable. Afin de clarifier I"origine de cet écart, nous avons étudié la validité des hypothéses

sur lesquelles e modele est établi.

3.1.3 - Gradient de température (effet combiné de la température et de la

taille des grains)

L’¢cart entre les résultats expérimentaux et fe modéle observé pour le PP pourrait provenir de la taille
importante des grains. En effet, cette grande taille pourrait introduire un gradient de température lors de
la coalescence. Or dans le modéle de Bellehumeur les paramétres (comme la viscosité) peuvent étre

considérés constants si la modélisation se réalise 2 une température isotherme.

Dans le cas du PVDF, a F'inverse du PP, a faible taille des grains limite {e gradient de température ; la
condition d’essai est quasi-isotherme. Cela pourrait expliquer la concordance entre le modéle théorique

et les résultats expérimentaux.

Le gradient de température & travers une particule a éé étudié en se basant sur la condition thermique
dans un solide sphérique ou cubique. Pour une sphére de rayon R, I"équation de gradient du thermique

est la suivante ;

aT a*T 24T
Fra {a_ * :a:]
Ot otp=kp/QpCp p : diffusivité thermique du polymére

kp : conductivité thermique du polymére

Cp p © capacité calorifique du potymere

Qp : densité du polyméere

La température initiale est donnée par T(r, t=0)=T,

Selon cette équation, le gradient de température est ptus important pour des grains de grande taille.

Afin de vérifier I’hypothése de I'influence du gradient de température lors de 1a coalescence, nous avons
reépété I"essai sur deux grains de PP, en appliquant une étape de préchauffage. Les résultats obtenus sont

comparés avec le modeéle théorique, Figure 3.17.
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Figure 3.17 - Comparaison des résultats expérimentaux de la coalescence de deux grains
{préchauffés) de PP & 190°C avec le modéle de Bellehumeur {diameétre des grains= 600pm).

Les résultats montrent que Iécart entre les résultats expérimentaux et le modele théorique a diminué. Ces
résultats montrent gue le phénoméne de coalescence est trés sensible aux gradients de température. Un
petit gradient de température peut changer considérablement la vitesse de coatescence. Le gradient de
température introduit un gradient de viscosité. Selon les modeles théoriques proposés pour la
coalescence des polyméres {54, 34] la viscosité est un des paramétres {viscosité, tension superficielle,

taille des grains et temps de relaxation) qui influe sur la vitesse de coalescence des grains.

Afin de comparer correctement les données expérimentales et le modele théorique, on doit d*abord
produire des conditions expérimentales nécessaires (isotherme} pour réaliser correctement les essais.
Pour éviter le gradient de température et obtenir des condittons isothermes, nous avons réalisé les essais
de coalescence a partir des grains déja fondus. La méthode utilisée pour ces essais est expliquée lors du
deuxidme chapitre. Les résultats de ces essais ont ensuite été comparés avec le modele théorique (Figure

3.18).

La Figure 3.18 montre que lorsque la condition isotherme est assurée pour Pessai de coalescence, les
résultats expérimentaux et fe modele théorique concorde parfaitement. L'Effet du gradient est un effet
combiné de la température et de la taille des grains. Nous étudions & présents I'effet de chacun de ces

deux paramétres sur la vitesse de coalescence.
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Figure 3.18 - Comparaison des résultats expérimentaux de coalescence de deux grains (déja
fondu) de PP a 190°C avec le modéie de Bellehumeur (diamétre des grains= 500pum).

3.1.4 - Coalescence des multi-grains

Pour étudier le phénoméne dans la condition du rotomoulage, nous avons réalisé les essais de
coalescence de plusieurs grains en contact {multi-grains). La Figure 3.19 montre les différentes étapes de
la coalescence de 3 grains de PP. On constate bien la formation d"une interface entre les grains sous le
microscope (Figure 3.19). La longueur de cette interface augmente avec le temps de coalescence jusqu’a
la phase finale ol les 3 grains fondent complétement et s’étalent de fagon homogéne sur le support en

VEITE.

On peut constater que la vitesse de coalescence change en fonction du nombre de grains en contact. La

vitesse de coalescence pour trois grains est plus importante que pour deux grains.

Ces résultats montrent que le modele proposé par Beltehumeur est valable uniquement pour deux grains
et ne peut pas étre appliqué en cas de coalescence de plusieurs grains. Pour adapter le modele au

phénoméne de coalescence multi-grains, il faut tenir compte des deux facteurs suivants:

*  Le nombre des grains en contact
*  Leur position

Au cours du procédé, un grain est entouré par les autres grains. Le nombre de grain autour d’un grain
central dépend de plusieurs parametres. Si on considére, pour une configuration 2D, que tous les grains

ont fe méme diametre, un grain ne peut pas avoir plus de six voisins (Figure 3.21).
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Figure 3.19 - Coalescence de trois grains de PP en contact.

Nous avons ensuite comparé la vitesse de coalescence de ces trois grains avec celle de deux grains de PP

(de méme taille et avec la méme condition d’essai). Les résultats sont présentcs sur la Figure 3.20.
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Figure 3.20 - Comparaison des vitesses de coalescence de deux et trois grains de PP.
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Figure 3.21 - Un grain central est en contact avec un maximum 6 grains voisins.

Afin d’étudier ’effet de la position des grains voisins sur la vitesse de coalescence d’un grain, nous
avons réalisé des essais de coalescence avec des grains a différentes positions. Dans le cas de trois
grains, la position des deux grains voisins a été mesurée par ["angle @ formé entre les centres des trois
grains. Plusieurs angles sont choisis, 60°, 90°, et 180° (Figure 3.22). Les résultats obtenus sont présentés

sur la Figure 3.23.

Figure 3.22 - Différentes positions de trois grains en contact.
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Figure 3.23 - Comparaison des vitesses de coalescence de 2 et 3 grains pour différentes positions (®=60°, 90°
and 180°) 4 190°C (d=500pm).

Le taux d'avancement de la coalescence 15 secondes aprés le début d’essai est déterminé pour les

différentes positions présentées sur le Figure 3.23. Les résultats sont reportés dans e Tableau 3.5.

Nombre des
3 3 3 2
grains
1(s) 15 I5 15 15
¢ o60° 90° 180°
Taux
d’avancement de
52 47 39 38
la coalescence
(o)

Tableau 3.5 - Taux d’avancement de la coalescence aprés 15 secondes pour les différentes
positions.
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Ces résultats montrent que la vitesse de coalescence augmente avec la diminution de @. On peut
également constater que pour ®=180° la vitesse de coalescence est quasi-identique 4 la vitesse de
coalescence de deux grains. Autrement dit pour d=180° {ou la distance entre les contacts est maximum),

ta présence du troisiéme grain ne modifie pas la vitesse de coalescence.

3.1.5 - Modification du modéle de coalescence

Les résultats obtenus pour la coalescence multi-grains (trois grains avec différentes positions) montrent
que la diminution de distance entre les grains (diminution de ®) augmente la vitesse de coalescence. Le
rapport de la vitesse de coalescence de plusieurs grains vis-a-vis de la vitesse de coalescence de deux
grains pour chaque @ a été calculé. Avec la superposition des courbes nous avons calculé le coefficient
de travail de la tension superficielle  chaque position géométrique. La Figure 3.24 présente les résultats

obtenus pour ce paramétre F en fonction de O pour les différentes positions présentées sur la Figure 3.22.

Le travail de la force de tension superficietle qui a été calculé selon "équation 3.3 dans le modéle de
Bellehumeur est valide uniquement pour la coalescence de deux grains. Dans le cas de plusieurs grains,
ce travail change avec I'introduction des grains voisins et leurs positions. Afin de prendre en compte
Peffet des grains voisins sur le travail de tension superficielle, il est judicieux d'intégrer une fonction
géométrique (F) dépendante de I'angle ®, entre les centres des grains voisins. F est un paramétre du
travail de la tension de surface pour corriger I’effet de la géométrie du systeme, Ce paramétre varie avec

la géométrie du systéme. Tl peut &tre intégré dans Péquation de base de la facon suivante -
ds (3.16)
W, =—-F($).I—
h = —F($).r—
Selon les mesures effectuées pour F avec différentes positions, ce paramétre a été identifié comme -

i _ (3.17)

Ou F est e coefficient de la courbure et @ est {"angle de contact entre deux grains (Figure 3.22).

Avec Pintroduction de ce paramétre dans les calculs de travail de tension superficielle, on obtient

I"équation suivante;
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Figure 3.24 - Changement de coefficient de vitesse de coalescence de deux grains en
présence d’un troisiéme grain voisin, en fonction de I’angle entre les contacts.

En faisant I’équilibre (selon la méthode appliquée dans le modéle de Bellehumeur) entre fe travail de
dissipation visqueuse dans le systéme de coalescence {€quation 3.4) et le travail de tension superficiclle
calculé par ’équation 3.18, on obtient une équation différentielle non-linéaire qui permet de déterminer
la vitesse de coalescence de trois grains en contact pour les différentes positions (différents angles de

contact entre {es grains).

. e (3.19)
B(atk,0)? + | 2atky +—1—0 Slor-1=0
r + exp(—a/a)) K
O
sin (&) (3.20)

Ky = (1 + cos(8N(2 — cos(0))
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_ 2753 cos(8) sin (9) (3.21)
(14 cos (B))Y3(2 — cos (8))573

K>

Le modele ainsi obtenu prend en compte I"effet de la présence du troisiéme grain selon sa position. Il a

éte vérifi¢ ensuite par les résultats expérimentaux présentés sur la Figure 3.25.
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Figure 3.25 - Comparaison des vitesses de coalescence de trois grains de PP en différentes
positions (différents angles de contact). Diamétre des grains=500pm et T=130°C.

Ces résultats montrent que le modéle obtenu est capable de prendre en compte correctement la vitesse de

coalescence de deux grains en présence d’un trotsieme dans différentes positions.

Lors de I'étude de la coalescence multi-grains, 1"effet de la présence de grains indirectement voisins a été
ctudie. Pour cela, nous avons réalisé des essais de coalescence avec 5 et 6 grains selon les géométries

présentées sur la Figure 3.26.

Sur la Figure 3.26, le grain 5 est indirectement voisin du grain 3. La vitesse de coalescence du grain 3
avec le grain 4 est mesurée en présence d'un grain 4 la position du grain 5 puis sans ce grain. Ces deux
vitesses sont comparées sur la Figure 3.27. On peut constater qu’il n’y a pas de différence considérable
entre ces deux vitesses. Leftet du grain indirectement voisin sur la vitesse de coalescence d un grain est

denc négligeable.
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Le fait que effet du grain indirectement voisin sur la coalescence d’un grain soit négligeable, permet
d’utitiser le modéle proposé pour la coalescence d'un grain avec plusieurs grains voisins directs et

indirects.

Figure 3.26 - Configurations de voisins directs et indirects d’un grain.
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Figure 3.27 - Effet de présence d’un voisin indirect sur la vitesse de coalescence d’un grair.
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3.1.6 - Conclusion

Le phénomene de coalescence est trés sensible aux conditions d’essai. Un faible changement de
température ou de gradient de température lors de la coalescence des grains peut changer la vitesse de
leur coalescence. Le modéle de coalescence proposé par Bellehumeur a été vérifié par les résultats

expérimentaux obtenus pour la coalescence de deux grains.

Ce modele calcule la vitesse de coalescence de deux grains de polymeére en faisant I"équilibre entre le
travail de la tension de surface et celui de la dissipation visqueuse. Les résultats obtenus ont montré que
te modéle est capable de déterminer correctement la vitesse de coalescence de deux grains. Mais dans le
cas de fa coalescence de plusieurs grains, I'écart entre la vitesse de coalescence des grains et le modéle

est considérable.

La tension superficielle est la force dominante de la coalescence. Dans son modele, Bellehumeur a
considére que cette force dépendait seulement de la diminution de la surface. Mais les résultats obtenus
lors de cette €tude ont montré que la présence des grains voisins et leurs positions peuvent égalemernt
changer Ia force de tension superficielle. La présence des grains voisins affecte la courbure dy systéme
de coalescence et donc modifie sa vitesse. L’importance de cet effet dépend de fa distance entre les
contacts. La diminution de cette distance augmente la vitesse de coalescence des grains et I’effet d’un
contact sur Pautre. Lors du rotomoulage, une particule est en contact avec d’autres grains, il est donc

important de tenir compte de [effet de ces particules dans les calculs de la coalescence.

L effet des grains indirectement voisins a été étudié également lors de cette étude. Cet effet est important
car dans une masse de poudre, un grain peut avoir un nombre limité de grains voisins mais aussi
plusieurs grains indirectement voisins. Les résultats obtenus ont montré que I'effet des grains

indirectement voisins sur la vitesse de coalescence est négligeable.

Afin d"obtenir un modele de coalescence applicable en conditions réelles de rotomoulage, le modéle de
Belichumeur a été modifié en tenant compte de Ieffet des grains voisins et de leurs positions. La
comparaison des résultats théoriques obtenus par le modéle et les résultats expérimentaux de la
coalescence multi-grains obtenus au cours de cette étude, montre une concordance entre les deux
résultats. Ce modéle modifié peut étre utile pour I’étude de la densification de la poudre dont la

coalescence de plusieurs grains est simul{anée.
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3.2 - Densification

3.2.1 - Introduction

Pendant le rotomoulage le polymére thermoplastique solide d’abord fond et ensuite se solidifie. Ce
changement d’état peut étre bien montré par le diagramme température-temps (Figure 1.2). Sur ce
dingramme, fa coalescence des grains se réalise dans la zone AB (zone de fusion) dans une plage de
quelques minutes. A la fin de cette zone tous les grains fondent et le phénoméne de densification

commence a se réaliser. La zone BC est la densification du polymeére fondu.
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Figure 3.28 - Changement de température avec le temps lors du procédé de rotomoulage.

Lors du rotomoulage, un volume de poudre de faible densité se transforme en une picce de polymere
dense. La faible densité de poudre est liée a la présence d'air entre les grains. Dans la zone de
températures supétieures au point de fusion du polymeére, Iair commence a migrer vers I'extérieur du
polymere fondu. Cette migration va continuer jusqu’au départ complet de I'air. Les questions qui se
posent ici sont : quel est le mécanisme de migration de P'air dans le systéme fondu ? Quels sont les
paramétres influents ? Dans cette partie du travail, nous essayerons de trouver les réponses & ces

questions.

L évolution de la densité de poudre a été mesurée en fonction du temps. Les dispositifs expérimentaux
ainst que les méthodes utilisées sont expliqués dans le deuxiéme chapitre. Les observations sous le
microscope nous permettent d’expliquer e phénomeéne de la fagon suivante: au début et avant

d'atteindre ta température de fusion, les grains commencent & se coller. L'air picgé entre les grains

-81-




Chapitre3 -~ Résultats et discussions

commence a s'échapper. A cause de I'échappement d’air entre des grains la densité de la poudre
augmente. Cependant la totalité de I"air comprise entre les grains n'arrive pas a s"échapper lors de la
coalescence et une partie de Iair va rester emprisonné au sein du polymére fondu sous forme de bulles
d"air. Ensuite les bulles d’air vont se diffuser dans le polymére fondu pour migrer completement A

Pextérieur. La taille des bulles formées diminue jusqu’a la disparition totale des bulles.

Les résultats expérimentaux obtenus ont montré que la plus grande partie de lair s’échappe durant la
premiére étape de la densification. Tls montrent également que la vitesse de coalescence lors de la
premiére €tape est beaucoup plus rapide que la vitesse de densification par diffusion du gaz. La plupart
des études effectuées sur la densification des polyméres avaient pour but la disparition des bulles d"air
formées dans le polymere. Lors de cette étude nous avons essayé de trouver une méthode pour contriler
la densification afin d'éviter au maximum ta formation des bulles. Pour cela il faut utiliser une poudre
avec une densité apparente importante. Ce qui signifie utifiser une poudre avec le moins d’air entre les

grains.

3.2.2 - Effet de différents paramétres sur la densité et la coulabilité de poudre

Les effets des différents paramétres ont été étudiés sur fa densité apparente de la poudre.

- Homogénéité des grains
A Paide de différents tamis, les grains de taille quasiment identique ont été séparés. Le Tableau 3.6
présente la compacité des poudres étudiées : une poudre contenant des grains homogenes et une poudre

contenant les grains hétérogénes.

Pour déterminer Ia compacité des poudres, nous avons mesuré sa densité apparente. En comparant la
densité apparente de la poudre avec sa densité réelle, nous avons calculé e pourcentage volumique de

I’air entre des grains de polyméres.

Les résultats obtenus présentés dans le Tableau 3.6 montrent que la densité apparente de poudre
hétérogene est plus élevée par rapport a la poudre homogene. Ce phénoméne peut &tre expliqué par le
fait que pour une poudre hétérogéne, des grains de petites tailles peuvent se placer entre des grains de
grandes tailles et remplir les espaces libres. Le pourcentage du volume non-occupé par les grains

diminue et donc la densité apparente augmente.

La coulabilité des poudres a €t¢ ainsi mesurée selon le protocole expliqué lors du deuxieme chapitre. I
faut rajouter que I’homogénéité des grains peut changer la coulabilité de la poudre qui peut avoir a son
tour une influence sur la performance de la piéce finale. En cas d’utilisation d’un moule de géométrie
compliquée, la coulabilité de la poudre devient plus importante. Une poudre avec une bonne coulabilité

peut remplir les coins du moule.
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Polymere PVDF | PP | PE
Compacité de poudre% (grains betéroganes) 63 66 § 57
Compacité de poudreograins homegénes) 56 58 1 48

Pourcentage volumique d'espace libre (I'air)
37 34 1 43

{grains hétérogenes)

Pourcentage votumique d'espace libre (1air)

44 42 | 52

(grains homogenes)

Tableau 3.6 - Densité apparente des poudres avec des tailles des grains homogénes et

hétérogénes.

La Figure 3.29 présente la coulabilité de poudre du PP en fonction de la taille des grains.
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Figure 3.29 - Effet de la présence des petits grains sur I'écoulement de la poudre (taille

max=500pum et taille min =100pm).

On peut constater la variation de la coulabilité de la poudre avec 'augmentation du ratio des grains de
petit diamétre (Figure 3.29). Cette tendance va étre inversée si le pourcentage des grains de petites tailles
est supérieur & 60-70%. En effet pour le faible pourcentage, les grains de petite taille se placent dans

Iespace entre les grains de grande taifle et jouent le role de lubrifiant, ce qui améliore la coulabilité de la
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poudre. En revanche, quand la quantité des grains de petite taille est trés importante, ils s’agglomérent
sous I'effet de Ta tension de surface. Les grains de petite taille réagissent comme un lubrifiant pour les
grains de grande taille. On peut également constater sur la Figure 3.29 qu'aprés un certain pourcentage,
I"augmentation des grains de petite taille, diminue la coulabilité de la poudre. L agglomération des grains

avec de tres petites tailles peut expliquer cet effet.

- La forme des grains

La forme des grains est un autre parameétre qui peut affecter la densité apparente de la poudre. Lors de
cette étude, trois polymeres différents ont été étudiés. Deux polyméres ayant des grains sphériques
(PVDF et PP) et le troisieme utilisé (PE) ayant des grains sans forme spécifique. La densité apparente
des deux polymeres ayant des grains sphériques est plus élevée par rapport au PE (Tableau 3.6). Les
espaces libres entre les grains de formes irrégulidres sont plus importants & cause d’un mauvais
arrangement des grains dans le volume. L arrangement des grains de formes sphériques est plus compact
dans un volume grice & leur forme. La densité d’une poudre avec des grains sphériques est donc plus

élevée.

La coulabilit¢ de la poudre est une autre caractéristique qui peut changer par la forme des grains. La
comparaison de la coulabilité du PP et du PVDF avec le PE montre que la coulabilité d’une poudre avec
des grains sphériques est meilleure que la coulabilité d’une poudre avec des grains irréguliers. La forme

irréguliére des grains empéche leur écoulement libre.

- La taille des grains

La taille des grains de poudre utilisés affecte directement [a taille des bulles d’air formées dans le
polymere fondu. Les bulles d'air pidgées & cause de la densification d’une poudre avec des grains de
petite taille sont plus petites qu’avec des grains de grande taille (Figure 3.30). Géométriquement dans un
arrangement de grains, le volume des espaces libres entre les grains dépend ditectement de la taille des
grains. En conséquence. la taitle des bulles d’air formées varie en fonction de la taille des grains. La
disparition des petites butles d"air est plus facile par rapport aux grosses bulles. La taille des bulles d’air

affecte la qualité de surface de la piece finale.

Comme nous I"avons expliqué précédemment, il est préférable d utiliser un mélange de différentes tailles

de grains.
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ST 4
Figure 3.30 - Photos de formation des bulles lors de la densification de poudre avec
différentes tailles de grains.

3.2.3 - Modélisation de la densification
Pour déterminer le volume d’air présent entre les grains, il faut connaitre la fagor dont ils sont réarranges
dans la poudre. En principe, il y a plusieurs modéles pour montrer I'arrangement des grains sphériques

dans une unité de volume, BCC. BCT....Chacun de ces modéles a une compacité bien déterminée.

Pour une poudre compacte, nous pouvons choisir le modele BCT.

- Modele BCT

La Figure 331 est un schéma d’un modéle BCT. Cet arrangement est constitu¢ de plusieurs unités de

volume. Un arrangement BCT est constitué d’une unité de volume selon le schéma présenté sur la Figure

3.32.
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BCT

Figure 3.31 - Arrangement BCT.

Figure 3.32 - Différentes coupes d’une unité de volume a) diagonale b) face.

Cette unité de volume est sous la forme d’octaédre. Chaque face de cet octaddre est constituée de trois
grains (Figure 3.32). Quand les grains dans une unité de volume attendent la température de fusion du
polymére, ils commencent a se coalescer entre eux. L’espace libre entre les grains et done, le volume

global de [*unité diminue avec la coalescence des grains,

L’espace libre entre ces trois grains diminue avec le temps jusqu'a sa disparition. Les calculs
geométriques effectués montrent gue ce point est le point ol fa coalescence a progressé jusqu’a xir =
0,57 (Figure 3.33). Une fois que les espaces libres entre les grains des faces ont disparu et les trois grains
se collent au point O, en I"absence d’ouverture vers I'extérieur, 'air restant & Pintérieur de 1'unité de
volume ne peut plus s'échapper. Cette espace d'air emprisonné a I'intérieur de 1’unité de volume devient
sphérique sous "action de la tension superficielle du polymere. Cet instant correspond au moment de
formation de la bulle d’air dans le polymére fondu. Le mécanisme de densification change 4 partir de ce

point.
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Figure 3.33 - Point de fermeture d’espace libre entre trois grains (x/r=(,57).

Nous avons utilisé le modele modifié de Bellehumeur pour calculer a vitesse de coalescence des grains
d'une unité de volume. Nous avons ensuite calculé le changement de surface entre quatre grains (Figure
3.34) en fonction du temps. Pour calculer le changement de volume d’une unité, sous avons utilisé

I*équation qui a été obtenue pour e changement de cette surtace :

ﬂ (3.22)
Vin=5" —[23‘3@— f —(57)3)}
Ou
(3.23)
S(t) = 2rsing”
. T . {3.24)
= (=6
_ _x (3.25)
A= arcsm(g_'m———l)
a
(3.26)

reyat (g - XY

t est le temps, X est la moiti¢ de la diagonale de la surface entre quatre grains (Figure 3.32}, a est le rayon
initial de ta particule et S(t) est la surface entre les quatre grains a Pinstant t. On a utilise le modele

modifié de Bellehumeur pour calculer X
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2 (3.27)

4y K

8(aAK16')? +{ 2a2K, + —= —— |0 -1=0
rz+ew(F) "
ou
. sin(0) (3.28)
' (I +cos{@))(2—cos(F))

277 cos(B)sin(0) (3.2%)

2T (4 c03(0) (2~ cos(B)

Afin de vérifier la validité de ce modéle nous avons réalisé un essai de coalescence avec quatre grains de
PP (Figure 3.34). Les résultats expérimentaux ainsi que le modéle sont présentés sur la Figure 3.35. On

constate que ce modéle est en accord avec les résultats expérimentaux.

Figure 3.34 - Coalescence de quatre grains de PP.
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Figure 3.35 - Changement de la distance entre les contacts en fonction du temps lors de 1a
coalescence de quatre grains de PP.

L équation obtenue pour le changement de la surface entre les quatre erains a été ensuite vérifiée par les

résultats expérimentaux.
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Figure 3.36 - Changement de surface entre quatre grains de PP au cours de leur
coalescence en fonction du temps.
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La mesure directe du changement de volume d’une unité n’étant pas réalisable, nous avons utilisé les
résultats expérimentaux obtenus pour le changement de surface entre quatre grains afin de calculer le
changement de densité d une unité de volume. Notis avons ensuite comparé ces résultats avec le modele
proposé pour le changement de densité d’une unité, La Figure 3.37 montre cette comparaison. On peut

constater que le modele concorde bien avec les donnses expérimentales.

0385
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0.8
0.75 4
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0.5 ¥ T T T L
0 5 10 15 20 25
tis)

Figure 3.37 - Changement de densité d’une unité de volume de PP en fonction du temps.

¥ données expérimentales

densité relative de unité de volume

Comme fa densification de la poudre se passe couche par couche, le modale proposé pour une couche
peut €tre applicable pour "ensemble des couches d*un volume de poudre. L.a hauteur de chaque couche

est considérée égale a la hauteur d’une unité de volume.

- Vérification de modéle BCT

Pour vérifier la validité du modele pour un volume de poudre, les essais de densification sont réalisés
avec te PP et fe PVDF selon le protocole expliqué en deuxieme chapitre, Les résultats sont présentés sur
les Figure 3.38 et Figure 3.39. On peut constater que dans les deux cas, I’écart entre le modéle théorique
et les résultats expérimentaux au début de la densification est important. Cet écart peut étre lié A la
méthode utilisée pour mesurer la densité des €chantillons, En effet, les échantillons 4 Ia sortie du four et
au début de I"essai de densification sont tros poreux. Avec e temps et la progression de densification, le

nombre de trous dans les échantillons diminue et [a densité mesurée sera plus réelle.
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Figure 3.38 - Changement de densité de la poudre de PP en fonction du temps.
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Figure 3.39 - Densité reiative de la poudre de PVDF.

On peut constater que vers la fin de la premiere étape de la densification, le modele est capable de donner

1*évolution de fa densité de la poudre de potymere.
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Comme expliqué précédemment. le modéle BCT est proposé pour la premiére étape de la densification
de la poudre. Il modélise I'évolution de la densité de I poudre jusqu’a la formation des bulles d’air. Le
mécanisme de densification étant différent tors des detix €tapes on ne peut pas utiliser un modéle unique

pour la densification de Ja poudre.

3.2.4 - Diffusion

Lors de ta deuxiéme étape de densitication et a partir du moment ot ’air est completement pidgé entre
les grains, le mécanisme de migration de gaz change complétement. Dans cette étape, le gaz se diffuse

dans le polymére fondu pour quitter le miliew. La diffusion devient ainsi le phénoméne prédominant.

Un modele est proposé par Gogos en utilisant le principe de la diffusion de gaz dans le polymére [5]. A
partir de la loi de diffusion Gogos a calcul¢ la variation de la taille d’une bulle d’air dans un polymeére

fondu & partir de ta formule suivante:

A Rt (3.30)
Ry =R +2a, ~ a;}(R, - R) + 2a,(a, - a;)in———= =244
B ’ ’ ’ ) T ay
Ou
D(C,, ~C,) @331
a, = ~z
o,
2r (3.32)
a, = ——
3p.
TC\. . (3.33)
a = 5B,

CoplC, =0

R est le rayon d’une bulle ay temps t et Ry est Te rayon initial de la bulle, D est le coefficient de diffusion
du gaz (m'/s), C, et Cip SONE respectivement, les concentrations de gaz dans le polymére fondy
partiellement saturé et saturé pour une tension superficielle nulle. t est le coefficient de tension
superficielle du polymeére et p,, est Ia pression dans le polymére fondw. Dans son medele, Gogos a
considéré que la tension superficielle et le degré de la saturation du polymére sont des parameétres

essentiels qui contrélent la diffusion du gaz dans le polymeére.

Nous avons considéré que le phénomeéne de diffusion se passe dans des conditions isothermes. Le rayon

initial des bulles d’air est calculé en utilisant le modéle BCT. Selon ce modele, le rayon initial des bulles
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d’air formées dans le polymere dépend directement de la taille des grains de polymere utilisés, ainsi que

de leur disposition dans le moule.

La taille initiale d’une bulle est un parametre tres influent s

de disparition. La durée de vie des bulles d air et leur v

présentées sur la Figure 3.40 pour ditférentes tailles de bulles.

ur la durée de vie de la bulle et sur sa vitesse

itesse de disparition lors de la densiftcation sont
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Figure 3.40 - Effet de la taille initiale des bulles sur sa durée de vie et sa vitesse de disparition.

Comme on peut le constater, fa taille initiale des bulles est un paramétre qui joue un réle important sur fa
durée de vie des bulles. Le degré de saturation du polymere est un autre paramétre qui attecte ta durée de
vie des bulles. Au début de la diffusion du gaz dans le polymére o0 son degré de saturation est trés faible,

la vitesse de diffusion du gaz est élevée.

La durée de vie obtenue pour une bulle par I*équation 3.30 est beaucoup plus courte que la duree de vie
réelle. Cette différence peut étre expliquée par le fait que fa concentration de I’air dans le polymere est
considérée comme nulle, ce qui ne peut pas étre vrai dans la réalité. Des études effectuces [67, 62] om
montré que le polymére fondu est a I"état proche de la saturation lors du rotomoutage. Cela explique la
faible différence de concentration de I'air entre la surface des bulles et le reste du polymere. Comme
cette différence de concentration est le moteur de la diffusion, en I"absence d’une importanie
concentration, la vitesse de diffusion (la vitesse de disparition des bulles) est trés faible. Les résultats
expérimentaux obtenus pour Iévolution de la densité lors de la deuxiéme étape de densification pour le

PP et le PVDF ont été comparés avec le modele proposé par Gogos (en considérant que le polymére est @

I’état saturé). On peut constater sur les Figure 3.38 et Figure 3.39 que c¢ modeéle est capable de prédire
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correctement I"évolution de la densification de ces deux polyméres. L effet du degré de saturation dy

polymére par le gaz sur la durée de vie d'une bulle d"air est présenté sur la Figure 3.41,
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Figure 3.41 - Effet du degré de saturation du polymére sur la durée de vie d’une bulle d’air
dans le PP, x est le degré de saturation

On peut constater qu'un tres faible changement de degré de saturation, modifie considérablement la

vitesse de diffusion du gaz (la vitesse de disparition de bulle) et la durée de vie des bulles d’air.

On constate également que fa taille des bulles diminue en fonction du temps, Cette diminution est
d"abord lente, puis trés rapide vers Ia fin ot les bulles disparaissent rapidement. La pression a I'intérieur
d'une bulle dair dans le polymére fondu peut étre estimée grace a I'équation 3.34. Cette équation,
proposée par Kontopoulou et ses collegues [62]. est obtenue par la résolution de conservation de masse

et de mouvement,

2 (3.34)
20
PIR) =7, (R)+ P, )

Ou P, est la pression moyenne du gaz a I'intérieur de la bulle, R est le rayon de bulle, o est la tension
superficielle et 7, est la contrainte normale. Selon Iéquation 3.34, 1a pression a Pintérieur des bulles

d'air augmente de maniére importante avec la diminution de la taille des bulles (Figure 3.42).
L’augmentation de la pression, augmente la concentration de gaz 4 I'interface des bulles et du polymére
qui est la force dominante de Ia diffusion du gaz. Cette derniére accélére done la dissolution des bulles
d'air. Ce phénomene se traduit par [existence d'une taille minimale en-dessous de laquelle, les bulles

disparaissent immédiatement. Comme la durée de vie d"une bulle dépend principatement de sa taille, les
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bulles d’air de grande taille ne peuvent pas disparaitre lors d’un cycle de rotomoulage normal (20 a 30

min) et restent dans la piece finale obtenue.
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Figure 3.42 - Changement de pression a I'intérieur d’une bulle en fonction du temps (x=0.995).

La solubilité de 1’air dans un polymeére dépend de ta pression et du volume d’air qui peut se dissoudre
dans le polymére quand il est complétement saturé (capacité d’absorption de I'air par le polymére). Les
résultats théoriques et expérimentaux ont montré que dans fa limite de cette capacité, pour un degré de
saturation donné. la disparition des bulles dépend de leurs tailles. Les bulles de petites tailles

disparaissent plus rapidement (Figure 3.40).

Le processus de disparition d’une bulle dans un polymeére fondu dépend aussi de la position de fa bulle
dans la masse fondue du polymere. Les mesures expérimentales effectudes sur la durée de vie des
différentes bulles ont montré que la vitesse de disparition d’une bulle change en fonction de sa position
par rapport aux autres bulles. Une bulle entourée par plusieurs bulles met plus de temps & disparaitre par
rapport & une bulle isolée de méme dimension (Figure 3.43). Le gaz & intéricur des différentes bulles
voisines commence a se diffuser dans le polymére fondu au méme moment. Le polymére autour de la
bulle devient done trés vite saturé. Ce dernier diminue fa vitesse de diffusion du gaz ¢t en conseéquence

celle de Ta disparition des bulles d"air.
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Figure 3.43 - Bulles d'air formées lors de la densification de poudre de PP a2 190°C,

Afin de vérifier 'effet de 1a position des bulles d’air sur leur vitesse de disparition nous avons comparé
la vitesse de disparition des bulles n°! et n°2 sur la Figure 3.43. La bulle n°1 a une voisine trés proche de
tailte importante 4 I"inverse de Ia bulle n°2 qui est isolée. La taille des bulles n°1 et n°2 est quasiment

identique.

La vitesse de disparation de la bulle n°2 est plus rapide que celle de la bulle n°1. L air de la bulle n°] et
de ses voisines commence 4 se diffuser dans le polymére en méme temps. La concentration du gaz dans
le polymére autour de cette bulle augmente donc plus rapidement par rapport & la bulle n°2 isolée.
Comme expliqué précédemment, le degré de concentration du gaz dans le polymere est un des
paramétres important qui affecte la vitesse de diffusion. Ce phénoméne peut expliquer la diffusion plus

lente de la bulle n°1 par rapport a la bulle n°2.

Comme expliqué précédemment. les bulles d’air ayant de trés petites tailles disparaissent rapidement.
Lors de nos expériences de densification, nous avons constaté que juste apres ta disparition du dernier
grain de poudre, un nombre important de bulles ¢’air de tailles diftérentes apparait. Avec le temps les
bulles de trés petites tailles disparaissent rapidement. En revanche, fes bulles d’air de tailles plus
importantes a proximité de ces petites bulles, grandissent. Ce phénoméne est bien visible sur la Figure
345
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Figure 3.44 - Comparaison des vitesses de disparition des bulles 1 et 2 de la Figure 3.43.

Ce phénoméne peut expliquer la différence de taille et de nombre des grains entre le moedele de
densification et les observations expérimentales. Selon le modéle. de nombreuses bulles d"air de petite
taille se forment entre les grains de poudre, tandis que les expériences montrent que fe nombre de bulles
d’air final est beaucoup plus faible et leur taille est plus grande. La disparition des petites bulles dair et

leur diffusion aux bulles voisines de plus grandes taities expliquent ces différences.

La Figure 3.45 montre ["évolution de Ia taitle des bultes lors de la densification. a, bet ¢ signifient les 3
dtapes (respectivement initial, avancé et final) lors de cette &volution. On peut constater (Figure 3.45Db)
que les bulles 1-5 sont plus grandes par rapport 3 leurs voisines. La taille de ces bulles augmente ¢t
devient plus importante (Figure 3.45¢) mais les bulles marquées par les cercles noirs sur la Figure 3.45a

ont disparu sur la Figure 3.45¢.
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e

=

Figure 3.45 - Disparition des bulles avec des petites tailles et augmentation de taille des grandes
builes.

- L'effet de température

La température de densification est un des paramétres trés important qui affecte les propriétés finales de
fa piéce. Différentes études ont &té effectuées sur Peffet de la température lors de la densification. La
plupart de ces travaux concernait 'influence de ce paramétre sur fa durée de la vie des bulles d’air et
leurs vitesses de disparition. Lors de cette étude nous avons veérifié 1'effet de la température sur Jes deux

etapes de la densification : avant Ia formation des bulles et apres.

Afin d’étudier i’effet de Ia température sur la densification, nous avons répéte les essais de densification
(la méthode utilisée est expliquée dans le deuxiéme chapitre) & différentes temperatures. La Figure 3.46

présente le changement de densité de poudre dans le temps & différentes températures.
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Figure 3.46 - Changement de densité de poudre de PVDF en fonction du temps a différentes
températures.

Les résultats obtenus ont montré que le changement de température n'affecte pas les deux étapes de la

densification de fa méme fagon.

- Premiére étape (modéle BCT)

Sur ta Figure 3.46, on peut constater que I"augmentation de la température accélere la vitesse de la
densification du polymére. L augmentation de la vitesse de coalescence avec la température est la raison
de I"accélération de la densification de la poudre. Par contre, la densité finale obtenue a la fin de la
premiére étape de la densification diminue avec I"augmentation de la température. L. augmentation de la
température diminue la viscosité du polymere et accélere la coalescence des grains. Lors de la
densification, les grains de la premigre couche fondent et une couche de polymere fondu avec des bulles
dair piégées a Pintérieur apparait. La couche obtenue est trés fine et les bulles d’air sont tres proches de
12 surface. Dans le cas d’une faible température ou I2 vitesse de coalescence est lente, les bulles formées
dans la premiére couche (qui sont trés proches de la surface) ont fe temps d’arriver 4 la surface et de
s’échappet. En cas de température élevée. la densification des couches est trés rapide. Les butles formées
nont pas le temps de s'échapper avant la formation de la couche suivante et I’augmentation de
I'épaisseur du polymére fondu. En cas de faible viscosité, fors de la densification du polymére, ia

formation de la couche suivante est rapide et ne permet pas toujours a {"air entre les grains de la couche
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précédente de s’échapper compléterment. La quantit¢ d'air emprisonnée dans le poiymére fondu est

finalement plus élevée.

L observation expérimentale de la formation et de ta disparition des bulles lors de la densification du
polymere montre que la quantité de bulles dans les couches proches de la surface de moule est plus

importante (Figure 3.47).

Figure 3.47 - Concentration des bulles dans les couches proches de la surface du moule iors
de la densification.

Le moule utilisé est métallique et la densification des couches des particules qui sont proches de la
surface du moule est plus rapide en comparaison avec les grains qui sont plus loin de la surface. Comme
expliqué précédemment, une grande vitesse de densification peut produire plus de bulles d’air. Ce
phénomeéne peut confirmer a nouveau qu'une grande vitesse & la premigre étape de densification

augmente la quantité d’air emprisonnée.

La disparition des bulles d’air formées proche de ia surface du moule est moins rapide. Le plus grand
nombre de bulles formées et fe plus grand degré de concentration sont les raisons de cette diminution de
la vitesse de diffusion. Plus la taille des grains formés a la surface est importante, moins ils sont
susceptibles de disparaitre. Plus les bulles formées a la surface sont petites, plus fa qualité de surface
augmente car les petites bulles ont plus de chance de disparaitre dans le temps du rotomoulage. Ajouter
des petits grains a la poudre peut améliorer fa qualité de surface. Lors du rotomotilage, ces petits grains
se déplacent vers la surface du moule. Les bulles tormeées lors de la densification de ces petits grains sont

¢galement petites. La possibilité de disparition des bulles formées 2 la surface augmente par conséquent.

La disparation des bulles formées entre la surface du moule et le polymére (en contact avec Ja surface du

motle comme sur la Figure 3.48) est aussi trés lente. Ces bulles ne sont pas complétement entourdes de
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polymére. La possibilité de diffusion de ces bulles par rapport a des bulles de méme taille, comptiétement
entourdes de polymeére, est moins importante. Ces observations sont en accord avee les résultats obtenus

par Bellehumeur [73] ol la densite de ia piéce & la surface est moins importante qu’a d’autres endroits.

Polymére

Surface de moule e AIr

Figure 3.48 - Deux positions de T'air piégé lors du rotomoulage A : I'air piégé entre le polymeére
et la surface du moule B : Pair piége dans le polymére et entouré par le polymére (la taille de
bulles dans les deux cas est identique).

- Deuxiéme étape (diffusion)

Leffet de la température sur la deuxieme partie de la densification est différent. L augmentation de la
température du polymere diminue sa viscosité. Cette diminution facilite la diffusion de gaz dans fe
polymere fondu. Les résultats obtenus montrent que la vitesse de diffusion, ainsi que la quantit¢ d'air

diffusable dans le polymeére fondu augmentent avec I'augmentation de la temperature.

Ces séries d’essais de densitication nous ont montré que la vitesse de densification des deux parties
augmente en méme temps que fa température. Par contre la quantité d’air qui peut " échapper lors de la
premiére partie diminue avec I"augmentation de la température (dans la limite de températures

acceptables pour le rotomoulage).

On peut conclure que méme si la vitesse de diffusion du gaz lors de la deuxiéme étape augmente avec la
température, fa densité finale est plus faible qu'avec des températures moins élevées. Tl faut faire
atiention 4 ce que les températures choisies soient dans le domaine de temperatures acceptables pour e
rotomoulage. Choisir une trop faible température peut amener une densification incompléte qui diminue

de maniére importante les propriétés finales de la piéce.

-101-



Chapitre3 — Résultats et discussions

3.2.5 - Vérification par rotomoulage

Différentes vitesses de chauffe

Les résultats obtenus par des essais de densitication nous ont montré gue fa température de densification
(qui joue un rdle important sur la vitesse de densification) modifie la densité de la piece finale (la
quantit¢ d’air restant dans la piéce). Cette influence change avec le changement du mécanisme de la
densification. L augmentation de la température accélére la vitesse de la densification lors des deux
étapes de la densification mais la quantité d’air restant dans la pigce en fin de la premiére étape augmente
avec l'augmentation de la température. L'effet de la température sur la deuxiéme étape de Ia
densification n’est pas pareit et [a vitesse de Ia diffusion et donc la vitesse de la densification lots de la
deuxiéme étape augmente avec "augmentation de la température. Ces résultats ont été obtenus lors de
nos essais de densification statique. Nous avons ensuite verifié Ueffet de la température de rotomoutage
sur la premiére étape de la densification. Pour cela, nous avons rotomoulé des pieces en PP 4 différentes
températures de four (180, 200, 230, 250 et 270°C). Pour chaque cycle nous avons arrété Ja chaufte juste

en fin de deuxiéme phase de courbe de rotomoulage (point B sur la Figure 1.2).
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Figure 3.49 - Changement de la température avec le temps lors du procédé de rotomoulage.
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Ce point correspond aux derniers grains de poudre de polymere er: fusion et il ny a alors pius de grain de
potdre. Les courbes de rotomoulage obtenues lors de cette série dlessais sont présentées sur la Figure
3.50. On peut constater que Paugmentation de la température du four. augmente la vitesse de la
densification de la premigre étape (de point A a point B sur Figure 1.2) et diminue le temps nécessaire
pour fusionner completement la poudre (ou le temps de premiére étape de densification). La pente de
cette partie de la courbe de rotomoulage (partis AB en Figure 1.2) présente la vitesse de la premiere
étape de la densification. Ces vitesses sont comparées sur fa figure 3.51 pour des pigces rotomoulées aux

différentes températures (comime expliqué précédemment).
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Figure 3.51 - Comparaison des courbes de changement de température en fonction du temps lors
de la premiére étape de densification des piéces rotomoulées a différentes températures.

Nous avons ensuite comparé les densités des piéces obtenues a chaque cycle. La courbe de changement

de densité de la piece finale en fonction de la température de four est présentée sur la Figure 3.52.
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Figure 3.52 - Variation de densité des piéces rotomoutées en fonction de la température de
rotomoulage.

Une augmentation de la densité finale avec la diminution de la température de four est évidente sur la
Figure 3.52. Les résultats obtenus des essais de rotomoulage sont en accord avec les résultats obtenus

lors des essais de densification statique. Comme les bulles d’air piégées dans les picces sont de tres
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petites tailles, un petit changement de densité signifie donc qu’il y une variation considérable du nombre

de butfes d’air pidaées.

Afin d*étudier fes taitles des bulles formées dans ces pigces, nous les avons observées sous microscope
optique. Ces observations ont montré que la taille des bulles dans des pi¢ces rotomoulédes a une
température élevée est moins importante (Figure 3.53). Cette observation peut €tre expliquée par la
vitesse de rotomoulage pour les différentes températures. Lors du rotomoulage a des températures plus
importantes, la vitesse de coalescence et done la vitesse de formation des couches du polymére fondu est
plus importante. Finalement a premiére étape de densification se passe plus rapidement. Autrement dit,
le temps de la premiére étape de densification {AB sur la Figure 1.2) est plus court par rapport 4 une
température moins élevée (10 min en 250 et 27 min en 180°C). Donc durant la premicre étape de la
densification, des bulles d'air formées lors du rotomoulage a une température basse ont plus
d’opportunité pour réagir entre elles (Coalescence des bultes qui sont proches, ou coalescence des bubles
qui deviennent proches grace a I’écoulement de polymére, ou diffusion de gaz d’une plus petit bulle dans
une attre bulle plus grande). Au contraire, lors de rotomoulage a une température élevée, la possibilité de

changement des tailles initiales des bulles apres leurs formations est limitée,
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Propriété mécanique
Afin de comparer les propriétés mécaniques des pidces rotomoulées sous différentes conditions, des

essais de traction ont été réatisés. Le Module d’Young, la contrainte et Pallongement au seuil et Ia

contrainte et I'allongement a la rupture sont des parametres mesurés lors des essais de traction.

Les résultats obtenus durant les essais de traction pour des échantillons rotomoulés 3 180 et 250°C sont

présentés dans la Figure 3.54.
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Des résultats obtenus aux essais de traction montrent que le comportement mécanique observé lors des
essais de traction de ces deux pidces est similaire. I 1 ¥ a pas de différence considérable entre les

modutles d*Young de ces pigces.

Des essais ultrason

Lors d’une autre série d’essai, nous avons étudié les propriétés des piéces rotomoulées par la technique
uitrason. Nous avons mesuré la vitesse du son, amplitude, la valeur RMS et la fréquence des sons. Les

résultats obtenus sont présentés dans le Tableau 3.7

Densits amplitude Valeur RMS Fréquence
Echantillon R Vitesse (m/s)
(mg/em?) (V) {(mV} MHz
Rotomoutée 4
150 6,901 2408.57 2,59 518.7 4,82
°C
Rotomoulée 3
R 0.895 2791,79 3.1 4474 4,87
50°C

Tableau 3.7 - Résultats obtenus des essais ultrason.

Les mesures de vitesse, amplitude et fréquence montrent qu’une plus grande quantité d air reste dans la

piéce rotomoulée a 250°C en comparant avec la piéce rotomoulée 4 180°C.

Différentes températures de four pendant un temps donné

Lors d’une autre série d’essais de rotomoulage, nous avons rotomoulé des pieces en PP & différentes
températures de four pendant un temps donné ¢égal & 20«1 minutes. Des courbes de rotomoulage
(changement de la température de Pair a intérieur du moule en foniction de temps) pour différents essais

sont présentées en Figure 3.55.

Nous avons ensuite comparé les propriétés physiques et mécaniques des piéces obtenues. Afin de
comparer le volume d’air restant dans les pi¢ces finales, nous avons comparé les densités des pigces

finales. Ces résultats sont présentés dans le Tableau 3.8,

La différence entre cette série d’essai avec la série précédente est "augmentation de temps 4 la deuxieme
€tape de Ja densification pour des températures élevées. La densité des piéces rotomoulées aux
températures importantes est élevée par rapport aux essais précédents prace au phénomeéne de la

ditfusion.
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Température de four (°C) 200°C 230 250
Temps de rotomoulage (min) 2041 20+ 1 201
Densité (mg/em’) 0,899 0.898 0,9

Tableau 3.8 - Comparaison de fa densité des piéces rotomoulées pendant 28 min aux
différentes températures.

Les résultats obterus de cette série d’essais montrent que les densités des pigces rotomoulées dans les
conditions de la Figure 3.53 sont proches. Ces résultats confirment une fois de plus I'importance de [a
quantité d"air échappé lors de la premicre étape de la densification par rapport a la deuxiéme étape. Lors
du rotomoulage 4 250°C durant la premiere €tape de densification (3 min), la densité du polymére fondu
a augmenté par rapport 3 la densité de la poudre (0.56) & 0.895 gr/em’. La densité lors de la deuxiéme
¢tape (7 min) augmente de 0.895 & 0.90 gr/em’. Des résultats obtenus par des essais de traction sont

présentés sur la Figure 3.56,
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Les résultats des essais de traction présentent un meilleur comportement mécanique pour la pidce
rotomoulée a 250°C par rapport a celle a 180°C. La quantité d’air restant dans les deux piéces est
quasiment identique. A I'inverse fa taille des bulles d’air et leur distribution dans les deux piéces sont
différentes. Les bulles pidgées dans la piece rotomoulée a 2350°C ont des petites tailles par rapport a
cetles & 180°C. Mais le nombre de bulles tormées & 250°C est plus important. Les petites tailles des

butles peuvent étre fa raison d"un meilleur comportement mécanique de fa pigce rotomoulée 4 250°C.
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Chapitre 4

Simulation numérique

Résumé - Dans ce chapitre, nous avons développé deux différentes méthodes pour la simulaiion de la coulescence el
lat densification des grains de pofymere. Premicrement. nous avons utilisé la technigue de CFD ef la méthode VOF.
Aprés une bréve éude bibliographie sur lu méthode. nowus avons détaillé les équations wtilisées pour Jo modélisation
puiis présenié les résultats de simulation oblenus. Dewxiémenment, HOUS (vons développé la méthode SPH. Sur la buse
de cetfe méthode, nous avons élaboré un code de calen! numérique d'abord mono-phasigue pour étudier la
coalescence de dewx grains. Ensuite un code bi-phasique est développe pour simuler la densification des grains et o

Jformation des bulles d"air. Les résultais de simulation par la méthade SPH sont présentés a la fin de ce chapitre.

Chapﬂre4-—Shnu!aﬁ0nruunéﬁquc.""""“"““"""""""""“""u""""“"u""""""uuu"""""""“""“"""llS
4.1 - Techniques de CFD o ISR OO UV PR OU TP TSP RPN 116
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ous avons commencé la simulation en réalisant 1’étude du phéroméne de coalescence en utilisant

un logiciel de simulation commercial {technique CFD). Le modéle VOF a été choisi pour réaliser
cette simulation. Nous avons ensuite réalisé la simulation de coalescence d’une masse de grains afin
d’observer les phénoménes de densification. formation et migration des builes dair. Nous avons
cgalement étudié la densification d’une unité de volume construite par six grains, afin de vérifier nos
hypothéses pour fa modélisation de la densification (expliqué au chapitre trois). Afin de se mettre dans
les conditions réelles de la coalescence et densification des polyméres, nous avons développé un code de
simulation numérique. Ce code a été développé afin de tenir compte des propriétés viscoélastiques des
polyméres. Le développement d’un code nous permettra d’introduire librement différents paramétres et
les développer pour simuler le procedé entier de rotomoulage (y compris la coalescence et la
densification). Ceci n’est pas possible en utilisant un logiciel commercial car changer des équations déja
utilisées ou introduire d’autres conditions qui ne sont pas définies dans le code n’est pas toujours

possible. Nous avons commencé le chapitre par une bréve étude bibliographique sur fa technique CFD.

4.1 - Techniques de CFD

La CFD constitue un puissant outil de simulation et danalyse de plusieurs phénomenes physiques
apparaissant au sein des structures étudides et fournit un appui important pour I"amélioration de leurs
designs. En localisant certaines zones critiques, elle contribue également & réduire le nombre de tests 4
effectuer et constitue un gain de temps appréciable. La premiére étape dans tout modele de CFD est Ja
création d’une géométrie qui représente Pobjet & étudier, elle est suivie par la génération d’un maillage
qui peut étre structuré ou non structuré. Une fois ce maillage achevé, les paramétres et les variables
d’entrée du modele sont spécifids, le logiciel peut alors résoudre les e€quations d’état dans chaque
¢lément du maillage jusqu’a convergence. Un tel processus peut nécessiter beaucoup de temps, mais des
codes bien optimisés peuvent mener plusieurs calculs en paralléle. Pour cela. certains procedent par
subdivision automatique de la structure maillée sur plusieurs processeurs qui ménent simultanément
leurs calculs. Les résultats de ces calculs peuvent alors étre analysés, 4 la fois, graphiquement et

numériquement.

Plusieurs types de maillage, structurés ou pas, peuvent étre générés. Leur qualité différe d’un outil 3 un
autre et a un fort impact sur le temps global de calcul. Les conditions d’opération et les conditions aux
limites peuvent, si elles ont été réellement mesurées ou contrdlées, re introduites dans les modéles.
Elles peuvent également étre déterminées numériquement par les modéles mémes de la CFD. Un autre
avantage de la CFD consiste dans le fajt qu’on dispose pour un caleul, de divers modéles physiques et
numeériques permettant de procéder de maniéres différentes et de comparer ainsi les différents résultats
d’autant plus que dans la plupart des cas de conception, il est souvent impossible de répondre aux

questions qui apparaissent au moyen d’un modéle unique.
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s Ja CFD est une méthode performante. néanmoins, conme (01l outil numérigue, elle présente

des inconvénients tels que :

s Ju nécessité d'avoir towjours des modéles, des corrélations et des hypothéses qui approchent

les phénomeénes phvsiques ;
v - Janécessité de valider les résultats ohtenis par des essais expérimentanx |

s Lexistence d'incertitudes dues qux erreurs mumériques, aux erreurs des modéles ménes

(turbulence, chimie, transferts thermiques, ... ) el dix conditions aux linites ;

s [incapucité de couvrir tous les cas de figwre. Les résultats d'un calcul mené pour une
turbomachine oit le fluide en mouvement est du pétrole, seraient certainement assez distincts des
résultars obtenus powr la machine fonctionnant réellement dans les conditions opératoires d 'un

chamyp d exploitation pétroliére.

Les élapes a suivre dans un processus de CFD sont:

s ] écriture des équations décrivans l'écoulement de fluide (souvent un ensemble d'équations aix

dérivées partielles)
v (Cles équalions sonf ensuile discrétisées afin de les résoudre numeriquement
s Lo domaine est ensuite subdivisé en volumes élémentaiyes.

s Des conditions initiales et des conditions anx limites sont finalement ulilisées pour résoudre les

eéquations

La méthode de solution peut étre directe ou itérative. Certains paramétres de contrle sont aussi utilisés

pour contrdler la stabilité, la convergence et la précision de la méthode.
Tous les codes de simulation de CFD contiennent trois Sléments principaux :
= n pré-processewr pour introduire la géoméirie, générer lu grille, définir des paramétres de flux
et des conditions limites dans le code.

s un solveur powr résoudre des équations de flux sous réserve des conditions prévues. Iy a quaire
différentes méthodes utilisées conme solvewr de flux - (i) méthode différence fini (i) méthode

d 'dlément fini, (ili) méthode de volume fini et (iv) méthode spectrad.
® i post-processeur pour afficher les résultats sous forme graphique el facile a lire.

Nous avons commencé notre étude par la définition du domaine

4.1.1 - Définition du domaine

La construction de ce domaine se Tait sur GAMBIT. Nous limitons notre domaine de travail a une boite
paraliélépipédique (3D) et un rectangle en 2D. Nous avons réalisé une simulation avec une boite fermee
ot avec une boite ouverte 4 gauche et & droite comme un canal (tuyau). Ce domaine englobe les deux

grains de polymeres.
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La pression & I'intérieur de ce domaine est limitée A la pression atmosphérique. La vitesse de |
d’entrée et de sortie est nulle ce qui correspond au moule fermé dans le procédé de rotomoulage et

essais expérimentaux.

4.1.2 - Choix du type de maillage

Le choix de type de maitlage est une phase trés importante dans une analyse CFD, vu Finfluence de

"air

les

5es

parametres sur la solution et je temps de calcul. 11 existe trois types de maillage : Maillage structuré,

Maillage non structuré et Maillage hybride :

- Maillage structuré (quadra/hexa)

Ses avantages :

*  Economique en nombre d'éléments, presente un nombre inféviewr de mailles par rapport g
maillage non structuré équivalent.

®  Réduit les risques d'erreurs numeriques car l'écoulenient est aligné avec le maillage.
Ses inconvénients :

*  Difficile & générer dans le cas d'une geomdtrie complexe

*  Difficile d'obtenir une bonne qualité de maillage pour certaines géométries complexes
Il est beaucoup plus facile de le générer en utilisant une géométrie a multi bloc.

- Maillage non structuré (tri/tétra)

Ses avantages :
Y Pewt étre généré sur une géométrie complexe tout en gardant une bonne qualité des éléments
*  Les algorithmes de génération de ce tpe de maillage (triziéira) sont irés automatisés

Ses inconvénients :

*  Tres gourmand en nombre de mailles comparativement au maillage structurs

" Engendre des erreurs numérigues (fausse diffusion) qui peuvent étre plus imporiantes
comparaison avec le maillage struciuré,

Les éléments de ce type de maillage sont générés arbitrairement sans aucune contrainte quant 4 |

disposition,

[£44]

en

eur
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- Maillage hybride
Maillage généré par un mélange d*éléments de différents types, triangulaires ou quadrilatéraux en 20,

tétraédrigues, prismatigues, ou pyramidaux en 3D.
Ses avantages -

Combine les avantages du mailtage structuré et ceux du maillage non structure.

- Les régles pour la création d'un maillage acceptable

e Assurer une bonne résolution dans les régions a fort gradient

s Assurer un bon lissage dans les zones de fransition enire les parties a maitlage fin et les parties

& maillage grossier
s Maintenir une honne qualité des éléments
w  Minimiser le nombre total d'éléments (temps de caleul raisonnable)

e calcul des effets de la tension superticielle sur fes mailles triangutaires et tétraédriques n'est pas aussi
précis que sur les mailles quadrilatérales (QUAD) et hexatdres. Les cellules dans 1a région ol les effets

de tension superficielle sont les plus importants devraient donc gire de type quadrilatére ou hexaedre.

Aprés la construction du domaine {boite) sut Gambit nous avons réalisé le maillage structuré. Puis, nous

avons vérifié ce dernier et nous avons appliqué les conditions des trontieres (aux limites}).

4.1.3 - Modéle VOF (Volume Of Fluid)
H existe trois types de modeles multiphasiques
! Le modele VOF (Volume Of Fluide)
2 Le modéle d"Euler
3. Le modele de mélange

Notre cas est "écoulement du polymere au cours de la coalescence dans 1'air. Nous avons appliqué le
VOF dans notre étude de simulation numérique. Le modéle VOF est approprié pour les écoulements
stratifiés ou 4 surface libre dans le cas de deux ou plusieurs fluides non inter péndtrables. 1l est congu

pour deux ou plusicurs fluides non miscibles, oft la positien de Finterface entre les tfluides est d'intérét.

{ 2 méthode VOF {volume of fluid) a ét développée par Hirt et Nichols [100] en 1980. Cette méthode

contient différents avantages .

s Laforme dinterface n'est pas limitée

-119-



Chapitred — Simwlation AUMErigue

*  les changements de topologie sont traités atitomatiguement
*  lamasse de chaque composant de flux est conservé exactement

Dans le modéle VOF, un seul ensemble d'équations de mouvement est partagé par les fluides, et Ia
fraction volumique de chacun des fluides dans chaque cellule de calcul est suivie tout au long du

domaine.

L’interface est localisée en suivant la variation de la fraction volumique. En effet Ia fraction volurtique
est constante dans chaque fluide et elle est variable aux interfaces. L.’équation de convection de fraction
volumique est résolue dans chaque cellule, mais n'est triviale que prés d'une interface. Pour assurer le
caractére discontinu de la fraction volumique il faut faire attention & ne pas introduire la diffusion
numérigue lors de la résolution de Pégquation. L approche utilisée pour éviter ce probléme consiste a
cafeuler le flux de t'un des fluides & travers chaque face de cellule en utilisant une reconstruction de la
position d'interface. Les flux sont ensuite utilisés pour mettre a jour la fraction volumigque au prochain

pas de temps.

- Formulation du modéle VOF

La condition du modéle VOF est que les deux phases n’interpénétrent pas. Pour chaque phase, on
introduit une variable : la fraction volumique de fa phase. Dans chaque volume de controle, la somme
des fractions volumiques de chaque phase est I'unité, comme sur la Figure 4.1, Les paramétres (vitesse,
pression, température. densité, viscosité) du systdme en n’importe quel point du domaine sont relatifs a
I'ine des phases ou du méelange des phases, dépendant des valeurs de la fraction volumique. En d'autres
termes, si la fraction volumique de la n-iéme phase en un point donné est notée * n. alors Jes trois cas de

figures suivants sont possibles:

O = 1 2 Dans le cas de présence de la phase n seulement,
@« = 0: Dans te cas d’absence total de la phase n,

0 <ot w<I: A P'interface entre deux phases.

Figure 4.1 - Trois cas de figure de la fraction volumigue pour une phase n.
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- I équation de conservation de la fraction volumigue
Le suivi de linterface (s) entre les  phases  est assuré  par la  résolution dune
équation de continuité pour la fraction volumique d'une (ou plusicurs) des phases. Pour une n-iéme

phase, cette équation a la forme suivante:

4.1)
Ja. - 2, (
_.._...”_+1)Va” :,...L

o1 2,

Avec v Vectelr vitesse

S, Terme source (de masse)

£, Masse volumique de fa phase n

L'équation de la fraction volumigue ne sera pas résolue pour la premiére phase, le volume fraction de la
premiére phase sera calculé en fonction de la contrainte suivante:
(4.2)

2., =]
i=1

L équation 4.2 nous permet de définir Iinterface entre les phases. Elle est calculée en utilisant la

condition de conservation d’équation 4.3.

Les propriétés figurant dans les équations de transport sont déterminées par la présence des
phases composant dans chaque volume de contrdle. Dans un systéme & deux phases, par exemple, si les
phases sont représentées par tes indices 1 et 2. et si la fraction volumique de la

seconde est suivie, la densité dans chaque cellule est donnée par

(4.3)
p=tzp + (1 —a2)p
En général, pour un systéme & n phases, la densité moyenne prend la forme sujvante:

p= zaqpq

Toutes les autres propriétés {par exemple, la viscosité) sont calculées de cette maniére.

(44)

- L'éguation de conservation de la masse

L'équation de conservation de 1a masse, ou équation de continuité, peut étre écrite comme Suit:
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_ (4.5)
% +Vipv)=S§,
ot

L équation 4.5 est la forme générale de I'¢quation de conservation de la masse. Elle est valable pour les
¢coulements incompressibles ainsi que les dcoulements compressibles. La source S,, correspond a la

masse ajoutée & la phase continue de la dispersion de la deuxieme phase (due  la vaporisation de liquide

par exemple). Pour les géométries 2D axisymétriques, I'équation de continuité est donnée par:

(4.6 )

L Zpn )+ L vy e L= s
| or b2

ot Ox "

ol X est la coordonnée axiale. r est la coordonnée radiale, v, est la vitesse axiale, et v,

est [a vitesse radiale.

- L’équation de conservation de quantité de mouvement
Une seule équation de la quantité de mouvement est résolue dans I'ensemble du domaine et Je champ de
vitesse est partagé entre les phases. L'équation du mouvement, illustrée ci-dessous, dépend de la fraction

de volume de toutes les phases a travers les propriétéspet i

a - . - I 4.7)
—5—(pv}+V.(pvv) =-Vp+Vi(D)+pg+ F
ci

o p est la pression statique, T est le fenseur des comtraintes, et g et F sont

la force de la gravité et les forces de volume.

L’une des limites du modéle s’observe dans des cas ol les grandes différences de vitesse existent entre

les phases. la précision des vitesses calculées a proximité de ’interface peut étre affectée.

Le tenseur de contraintes peut étre caleulé par :

4.8)

7= ;{(thi") —i-v.;fJ

ot 77 est la viscosité moléculaire, 1 est le tenseur d’unité, et le second terme sur le coté droit

est l'effet de fa dilatation du volume.

Pour un domaine 2D axisymétrique, les ¢quations de conservation de mouvement axiale et radiale sont

données par :
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0 10 o, op 10 v, 2 -
— ; —_—{rpvy lfrr Y Y= ——rm = I g JENIEE S )
vy —(rovy) = [m(\w . “(V")H 19)

ox rox 3
10 (av av, -
IR R e e I R
ror or  ox '

Et
d 1 ¢ 10 op 10 ov,  Ov,
v )~ vy Y+ {(rpvy, )= e e
Bl(p g rax( P r (7."( ) or 8,\'[ F[ o  or ):\ (4.10)
v 2 - j 2 - =
+l_8_ rn[2g~i—~(v.\’) —2771’—;+-E(V.v)+p1—""—+}7,
ror ar 3 o 3r r
On
_ , , , (4.11)
V_vz_@li_;f_glL.i_}J_
ox  or r

1 faut noter que les vitesses et la pression calcuiées en chague point du domaine sont des valeurs

moyennes (prés de Iinterface). ainsi. dans les cas d’une grande différence de vitesse entre les phases,

I'exactitude des vitesses et de pression a caleuler prés de l'interface pet &tre compromise.

- Transfert thermigue pendant la coalescence el équation d'énergie
Les expériences consistent a déposer deux grains de polymere sur un support chauffant pour observer
I"évolution de a coalescence au cours du temps. Dans ce cas, seule la conduction du support aux grains

et la convection entre I'air chauffé par le support et les grains, sont prises en compte.
gl

L éguation suivante est utifisée comme 1’équation d’énergie lors de notre étude de simulation de

phénoméne de la coalescence par méthode VOF :

g - it =
5(pE)+v_[v(pE.,.+p)}v k VT =30 J, Uy ¥) |55, 4.12)
!

Oi1 * kegest la conductivité effective, et J, est ta diffusion du flux d’espéce j.
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Le termeV kaVT - Zh!jl + (rgﬁ.v)}représente Iénergie qui est transférée par la conduction, la
!

diffusion d'espéce et |a dissipation visqueuse. S, concerne la chaleur de la réaction chimique et les autres

sources de chaleur que nous avons définjes,

Le terme E7 est défini par I’équation suivante :

Ly=h-—y 4.13)

ol I'enthalpie 4 est définie pourun gaz parfait par la refation suivante -
h:ZY;h; (4.14)
Dans notre cas (fluide incompressible)
h=Yvh +L (4.15)
J o2
Dans les équations 4.14 et 4.15, ¥ est la fraction massique d’espéce jet :

' S
h = -l.v;f, C,dT (4.16 )

ol

Ter=298.15 K
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Le modéle VOF traite de I'énergie E et de la température T cn tant qu'une moyenne pondérée par le débit

massique:

It
S ek,

J L (4.17)

2P,

=1

ol E, pour chaque phase est basce sur la chaleur spécifique de cette phase et la température partagée.
Les propriéiés p et kyy (conductivité thermique effectif) sont partagées par ies phases. Le terme source,
S,. rassemble les contributions dues au rayonnement, ainsi que toute autré source de chaleur
volumétrigue. Comme dans le champ de vitesse, J'exactitude de la température prés de linterface est
limitée dans les cas ol il existe des grandes différences de température entre les phases. Ces problémes
aussi se posent dans les cas ou les propriétés varient selon plusieurs ordres de grandeur. Par exemple, si
un modéle comprend un métal liquide en combinaison avec de Vair, 1a conductivité des matériaux peut
varier de prés de quatre ordres de grandeur. Ces grandes différences dans les propriétés conduites a une
série d’équation avec des coefticients anisotropes, peuvent conduire & une convergence et des limitations

de précision.

- Propriétés du matériau

Dans les équations de conservation, les propriétés comme la densité et la viscosité sont déterminées &
partir des propriétés intrinséques de chaque phase en chague point du domaine. Dans un écoulement bi-
phasique, par exemple, de phase | et 2 respectivement, si la fraction volumique de la seconde phase est

connue. Ja densité en chaque cellule est indiquée par :
p=oy.pH{(l=0G).0 4.18)
En général, pour un systéme & n phases, la densité moyenne est donnée par :
”
;):Za,p, 419}
1=1

Toutes les autres propriétés (viscosité, .. .y sont calculées de cette maniére.
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- Interpoiation preés de l'interface

La modélisation du volume de controle exige que les flux convectifs et diffusifs a travers les frontiéres
{du volume de contréle) soient calculés en prenant en considération les termes de sources a 'intérieyr
méme du volume. It v a quatre schémas pour le calcul des flux & travers les frontidres du volume de
contrdle pour le modéle VOF: reconstruction géométrique, « donor-acceptor », Euler explicite, et Euler
implicite. La figure L3 montre la forme réelle de linterface ainsi que I"interface supposée pendant les

caleuls par les schémas de reconstruction géomelrique et « donor-acceptor » respectivement.

a) Forme réelie de l'interface b) Le schéma de reconstruction géométrique ¢) Le schéma « donor-acceptor »
Figure 4.2 - Calcul de l'interface.

Les schémas explicite et implicite d’Fuler traitent les cellules de 'interface avec la méme interpolation
que les cellules qui sont complétement remplies d'une phase ou d'une autre (c.-a-d., en utilisant fes
méthodes « upwind » standard, second ordre, ou schéma QUICK), plutdt que d'appliquer un traitement

spécial, comme dans le cas des schémas de reconstriuction géométrique et « donor-acceptor ».

- Le schéma reconstruction géométrique
Des schémas standards d'interpolation sont utilisés pour obtenir les flux a travers te volume de contréle a
chaque fois qu'une cellule est complétement remplie d'une phase ou d'une autre. Quand une cellule est

pres de l'interface (entre deux phases), le de schéma reconstruction géométrique est employé,

Le schéma de reconsiruction géométrique détermine l'interface entre les fluides en utilisant une
separation linéaire entre phases (Figure 4.2-b). Dans Fluent 6.2 ce schéma est le plus précis et il est
applicable généralement pour les mailles non structurées. Le schéma de reconstruction geométrique
suppose que l'interface entre les deux fluides ait une allure linéaire dans chaque cellule et emploie cette

forme linéaire pour le calcut de I'advection du fluide & travers les fronticres des cellules.

La premiére étape dans ce schéma consiste 4 calculer la position de l'interface linéaire par rapport au
centre de chaque cellule partiellement remplie, basée sur des informations sur la fraction volumique et
ses dérivés dans la cellule. La deuxiéme Ctape consiste a calculer la quantité de fluide traversant chaque

face de la cellule en utilisant fes résultats de la premiére étape et les informations sur la distribution
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normale et tangenticlle de vitesse sur les faces de la cellule. La troisidme étape sert a calculer la fraction

volumique dans chaque cellule en utilisant la conservation de masse calculée pendant I'étape précédente.
Le schéma de reconstruction géométrique n’est utilisable que dans les calculs en instationnaire.

- Le schéma donneur-accepteur

Dans 'approche de donneur-accepteur, Jes schémas d'interpolation standards sont utilisés pour obtenir le
flux de face lorsqu’une cellule est completement remplie avec une phase ou une autre. Lorsgue la cellule
est prés de Pinterface entre deux phases, un systéme donneur-accepteur est utilisé pour déterminer le
montant dadvectées de fluide 2 travers la face [100]. Ce systeme identifie une cellute en tant que
donateur d'un montant de fluide d'une phase et I"autre celiule (voisine) comme accepteur de cette méme
quantité de fluide, et est utitisé pour prévenir la diffusion numérique & linterface. Le montant de
fluide d'une phase qui peut traverser i frontiere des cellules est limité par le minimum des deux valeurs :
le volume de remplissage dans la ceflule du donneur ou le volume libre dans la cellule accepteur.

L'orientation de Vinterface est égatement utilisée dans la détermination du flux de face.

["orientation de face est horizontale ou verticale, selon le sens du gradient de fa fraction volumique de la

g-eme phase daos la cellule, et celle de la cellule voisine qui partage la face en questior.

- Dépendance du temps

Pour des calculs dépendants du temps du modéle VOF, I'équation 4.7 est résolue en utilisant un schéma
de temps explicite. Fluent 6.2 raffine automatiquement le pas de temps pour I'imégration de I'équation de
fraction volumiqgue, mais on peut fe raffiner manuellement en modifiant le nombre de courant [101], On
peut aussi choisir de mettre 3 jour la fraction volumique une fois pour chaque étape de temps (pas). ou

une fois pour chaque étape d'itération pendant le calcul pour un pas de temps donné.

- Tension Superficielle

Le modele VOF peut également inclure les effets de la tension superficielle le long de l'interface entre
chaque paire de phases. Des spécifications additionnetles telles que les angles de contact entre les phases
et les parois peuvent étre ajoutés au modéle. Le coefficient de tension superficielle peut gtre constant, en
fonction de la température, ou détini par un UDF (User Defined Function). Le sotveur inclura des termes
de contraintes tangentielles additionnelles (Convection de Marangoni} qui sont dues & la variation du
coefficient de tension superficielle. Les effets de fa variation du coefficient de tension superficielle sont
les plus importants dans le cas ou 'apesanteur tend vers zéro. La tension superficielle surgit en raison
des forces d’attraction entre les molécules dans un fluide donné. Considérons une bulle d'air dans l'eau,
par exemple, dans la bulle le bilan des forces sur une molécule dues a ses voisins est zéro. Sur la surface,
cependant, le bilan des forces est radial centripéte, et l'effet combiné des composantes radiales de la force
3 travers Ta surface sphérique entiére doit satisfaire le bilan des efforts extérieurs, augmentant de ce fait la

pression du cété concave de la surface. La tension superficielle est une force, agissant seulement sur la
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surface. Elle résulte de Iéquilibre des forces d’attraction intermoléculaire radiales centripétes et les
forces radiales extérieures dues au gradient de pression a travers la surface. Dans le cas oft I"un des
fluides (cas diphasique) nest pas sous forme de bulles sphériques, la tension superficielle agit de telle
sorte a réduire au minimum Pénergie libre en diminuant Ia taille de linterface. Le modéle de tension
superticielle utilisé dans Fluent 6.2 est le modéle Contimum Surface Force (CSF) propose par Brackbill
et al. Dans le modéle VOF, la tension superficielle est introduite dans I"équation de conservation du
mouvement par son terme source. Pour comprendre Porigine du terme source, on considére le cas
particulier o fa tension superficielle est constante le long de la surface, et o seulement les forces
normales 4 l'interface sont considérées, On peut montrer que fa chute de pression a travers la surface
dépend du coefficient de tension superficiefle & et de la courbure extérieure donnée par les deux rayons

des directions orthogonales, » :

¥

F-P= O'(—Q-J {4.20)

ot pi et p2 sont les pressions dans les detrx fluides de chaque ¢6té de Vinterface,

Dans Fluent 6.2, le modéle ('SF est employé, lorsque la courbure extérieure est calculée a partir des

sradients locaux & la normale de surface a l'interface. Soit # la normale extérieure, définie comme étant
g

le gradient de ai.. {a fraction volumique de fa n-itme phase.
n=Va .21)

La courbure K est définie comme étant la divergence de la normale unitaire 1 :

K=Vn (4.22)
On
. 7
==
l”, (4.23)
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La tension superficielle peut ére écrite en termes de chute de pression & travers la surface. l.a force
surfacique peut étre exprimee comme une force de volume en utilisant e théoréme de divergence. Clest
cette force de volume représentant le terme source qui est ajoutée & l'équation de conservation de la

quantité de mouvement. Elle aia forme suivante:

a,pK Va, + a,p KVa, (4.24)

Fo= Z rr’.;

[
peirs sjd< g ;(p: 4 )0;)

Cette expression tient compte d'une superposition des forces prés des cellules (volume de contrdle) ou

plus de deux phases sont présentes. Si seulement deux phases sont présentes dans une cetiule, et si

K =-K, et Va, = —-Va, . Téquation 424 se simplifie d :

KVa
E'llf - F],ﬂ p : , (4.25 )
ot p)

Ol p est la densité moyenne dans le volume de contrdle calculée en utilisant I"équation 4.19. | 'équation
425 montre que le terme source de la tension superticielle pour une celiule est proportionnel & fa densité

moyenne dans la cellule.

Le calcul des effets de la tension superficielle sur les mailles triangulaires et tétracdriques n'est pas aussi
précis que sur les mailles quadritatérales {QUAD) et hexaddres. Les cellules dans ta région ot les effets

de tension superficielle sont les plus importants devraient donc étre de type quadrilatéres ou hexaedre.

L'importance des effets de tension superficielle est détermince sur la base de deux grandeurs sans
dimension : fe nombre de Reynolds, Re, et le nombre capillarité, Ca, ou le nombre de Reynolds, Re, et le

nombre de Weber, We.,

Pour des Re<<1, le nombre de capillarité devient fe plus influent :
Ca =—— 4.26)

Et pour des Re>>1, ¢’est e nombre de Weber qui a le plus d’intérét;
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T

We

Ou U est fa vitesse du jet libre,

Les effets de tension superficielle peuvent étre négligés si Ca>>1 oy We>>1.

4.1.4 - Adhérence aux parois

Le modele est pris du travail effectué par Brackbill et al [102]. Le modele stipute qu’au lieu d'imposer
cette condition aux fimites & la paroi elle méme, l'angle de comtact établi par le fluide avec [a paroi est
utilisé pour ajuster le vecteur normal 4 la surface dans les cclules pres des parois. Cette hypothése sur
Pétat de frontiére dynamique a comme conséquence la correction de Ta courbure du fluide au contact de

la paroi.

Si B est 'angle de contact 4 a parol, alors la normale 3 la cellule de 1a phase en contact avec la paroi est:

1=, cosf, +i sing, (4.28)

n ~

Ou n, et £, sont les vecteurs unitaires normal et tangentiel & la paroi, respectivement. L angle de

contact ¢t la rormale extérieure 4 la surface permettent de calculer la courbure locale de la surface. cette

courbure est utilisée pour corriger les termes de force de volume dans le calcul de la tension superficielle.

L'angle de contact 0. est I'angle entre Ia paroi et la tangente a l'interface a la paroi comme représenté sur

la Figure 4.3.

, Phase |l
_a-"—'—mw-—-_-‘“‘““‘ﬁﬁ__.s\
/

T ~._Interface
o " fa

= ™~

N Phase ~.

foi/ff//ff/fé{g!ffffffffff}zﬂ

Figure 4.3 - Mesure de I'angle de contact,
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4.1.5 - Modéle numerique

Les termes instationnaires des équations de Naviers- Stockes sont discrétisés au second ordre suivant un
schéma implicite. L algorithme ™ SIMPLE" centré st utilisé pour le couplage de pression- vitesse et unc
discrétisation de second ordre décentrce (Upwind) est uiilisée pour les convectifs et diffusifs. Les

équations de conservation sont résolues en utilisant un solveur segregated.

i e modéle VOF est par nature instationnaire. Dans Fluent, 'équation de fraction volumique (transpost de
phase) est résolue en uatilisant un schéma de temps explicite. Le pas de temps est raffine

aufomatiguement, mais on peut le raffiner manuetlement en modifiant le CFL.

4.1.6 - Résultats

La vérification du modéle de densification proposé dans le troisieme chapitre ne peut pas étre validée
expérimentalement. On ne peut pas réaliser 1unité de volume considérée dans le modele (Figure 4.4) qui
est composée de 6 grains en 3dimensions. Afin de vérifier notre hyphothese de fermeture d’espace libre
entre six grains avec la progression de coalescence, nous avons utilisé la méthode de simulation par la

méthode VOF.

Figure 4.4 - Unité de volume.

Pour cela, I'unité de volume a été construite a partir des six grains de polypropyléne (Figure 4.5). Gréce
a différentes coupes dans des diftérentes directions (Figure 4.0) nous avons érudié le changement des
espaces libres entre des grains sur chaque surface d’unité de volume ainsi que le changement de forme

d"espace libre a I'intérieur de Punité et le changement de sa diagonale.
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Figure 4.5 - Unité de volume composée de § grains de
lors de I'étude de simufation),

polypropyléne (unité de volume etudiée

Figure 4.6 - Différentes coupes dans des différentes directions d’unité de volume queigues
secondes aprés ia coalescence des grains.

—

J
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La Figure 4.7 montre 1"évolution des espaces de la Figure 4.6 dans le temps et la progression de la

coalescence.

Figure 4.7 - Etude du changement de surface libre entre grains sur différentes coupes de
Yunité de volume afin d’étudier le changement du volume de l'unité.

Le résultat obtenu confirme notre hypothése. La formation d’espaces d’air fermés a Uintérieur d’unités

de volume (air piégé dans le polymere) se déroule avec la fermeture des espaces entre les (rois grains des

surfaces d unité. Le volume d’espace libre entre les grains de I"unité diminue avec te temps (Figure 4.7)

jusqu’au moment ol Pespace ouvert sur les surfaces de I'unité (I’espace entre les trois grains d'une
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surtace (Figure 4.7-¢)) se ferme. A partiv de ce moment, ce volume ne change plus. Sous la force de

tension superticielle, la forme de cette espace devient sphérique (Figure 4.7-d).

Un autre but de Putilisation des méthodes numériques est I"étude du comportement du polymeére lors de
la densification ainsi que la formation et le conmportement des bulles. Expérimentalement I”observation
de ces comportements n’est pas possible. La poudre des polyméres utilisée n’est pas transparente, donc
Iobservation de ce qui se passe au sein de I’échantilion fors de la densification est impossible jusqu'a la
fusion compléte du dernier grain de poudre. L observation de ces phénoménes peut étre trés utile pour

mieux comprendre la nature de ta densification de la poudre.

A T'aide de la méthode VOF nous avons réalis¢ la densification de plusieurs couches de grains de

polymére sous différentes conditions. Lors de la densification de la poudre nous avons observé :

I. une fois les bulles d’air formées, sous la condition of il n y a pas d’écoulement de polymére (en
conséquence de changement de densité), leurs mouvements dans le polymére fondu sont trés

lents et négligeables (Figure 4.8)

2. il'y a un important changement de volume lors de la densification (formation des couches de
polymére fondu & partir de la poudre). Ce changement permet 1*écoulement du polymeére lors de
la densification. Les bulles d’air formées dans le polymére fondu se déplacent avec cet
¢coulement. Le déplacement des bulles peut produire différents phénomeénes selon Jes conditions
de la densification et les positions des bulles dans le polymére :

* lamigration des bulles jusqu'a Ia surface et leur échappement (Figure 4. 9)

* la coalescence des bulles et la Jormation d'une plus grande bulle & partir de plusieurs autres
hulles.

3. & Pinverse des bulles au sein du polymere fondu, les bulles formées sur la surface du moule

restent quasiment statique et on n'a pas observé de déplacement ou de coalescence de ces bulles,
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air formées dans le polymére fondu a) tout de suite aprés disparition des

Figure 4.8 - Position des bulles d'
grains de poudre b) aprés 2 min, c)aprés 5 min et d) aprés 10 min.

4 Teffet de différents paramétres sur la pression intérieure des bulles. La comparaison de la

pression des bulles de méme taille 4 la surface du moule et au sein du polymere montre que fa

pression des bulles formées a la surface du moule est inferieure. Comme explique lors du

troisieme chapitre, une petite pression peut s¢ traduire par une longue durée de vie.
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Figure 4.9 - Mouvement de bulle numéro 1 vers la surface libre, sous I’effet de I'écoulement de polymeére et son
échappement.

3.

I’effet de la température sur la densité finale du polymére (nombre et taille des bulles formées).
Lors des études expérimentales sur la densification, les résultats obtenus ont montré que dans la
limite de température appliquée au rotomoulage, la densité finale diminue avec "augmentation
de la température. Comme I"observation directe de la densification nest pas possible de maniére

expérimentale, I’explication du phénoméne reste une hypothése. Afin de vérifier ce phénomene,

-136-



Chapitred — Simulation numérigue

on a appliqué deux températures de densification différentes pour une disposition aléatoire de
grains de différentes tailles (Figure 4.10). Les résultats finaux confirment les résultats obtenus
lors des essais expérimentaux. On peut constater sur la Figure 4.10 que le nombre de butles d’air
restant dans le polymére fondu dans le cas A (T=220) est plus important par rapport au cas B
(T=180}.

Le nombre de bulles d’air formées lors de fa densification de la premiére couche dans les deux
cas A et B est identique (Figure 4.10). Lors de la coalescence des grains posés sur la couche
fondue, |’évolution de la densité n’est pas identique dans fes deux cas. La température appliguée
dans le cas B est inferieure par rapport au cas A. Les vitesses de coalescence et de densification
sont donc moins rapides. La formation d’une autre couche de polymére fondu sur la premiere
couche formée a besoin de plus de temps dans le cas B. Cela permet a la bulle 1 (la plus proche
de ta surface) d’arriver a la surface et de s’échiapper. Au contraire, dans le cas A ol les vitesses
de coatescence et la densification sont importantes, la bulle t n’a pas suffisamment de temps

pour s*échapper (Figure 4.10).

Finalement fa quantité d’air restant dans le cas A est plus importante. Cette observation explique
les résultats expérimentaux obtenus lors de la densification de la poudre & différentes

températures.
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Figure 4.10 - Densification de deux géométrie identiques de grains de polymére 4 a) 220°C et
b) 180 °C.

6. les effets de la viscosité et de la tension superficielle du polymére sur la pression interne des
bulles. Les équations obtenues pour le calcul de la pression (expliquées lors du troisiéme
chapitre} montrent que la tension superficielle du polymére a un effet important sur la pression
interne des bulles (équation 4.29 [5]). Ce parametre est un facteur important pour la durée de vie
des bulles. L’augmentation de la force de tension superficielle diminue la durée de vie des
bulles. La Figure 4.1 montre ia pression interne de deux bulles d’air formées dans les mémes
conditions a partir de deux polymeéres avec des forces de tension superficielle différentes. Les
autres caractéristiques de deux polymeéres sont constantes, seulement leurs tensions superficielles
sont différentes.

(4.29)
P+
R
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érigue

Ou P, est la pression d’ambiant, [ est le coefficient de la tension superficielle de” polymere et R est le

rayon de bulle d"air.
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Figure 4.11 - Comparaison de la pression finale de deux bulles identiques dans deux
polymeéres ayant différentes tensions superficielles.

4.2 - SPH

Les méthodes particulaires sont une classe de méthode permetiant de résoudre des probléemes réels de la

mécanique des fluides. Chacune des particules représente un volume du milicu simulé.

Les particules d'échantillonnage sont identifiées comme fes porteuses des entités concrétes, par exemple,
masse, position, vitesse, etc. mais fes particules peuvent également transporter des quantités estimées de

domaine physique selon le probléme, par exemptle, masse volumique, température, pression, etc.

En fonction de la taille du modele, la taitie des particules peut varier, d'un petit groupe d'atomes ou de
molécules aux régions macroscopigues dans un milien solide ou fluide [103]. Les particules peuvent
aussi fonctionner comme des points matériels dans un cadre Lagrangien, et évolution du systéme est
alors déterminée par la conservation physique de masse, mouvement et d'énergie. En tant que tel, les

méthodes de particules sont strictes, et peuvent avoir plus avantages.

SPH est un exemple des méthodes de particules proposé par Monaghan en 1977 [104]. Au début, cette
méthode a €té inventée pour résoudre les problémes astrophysiques dans un espace ouvert en trois
dimensions. Le mouvement collectif de ces particules est similaire 3 I'écoulement dun liguide ou la
circulation d’un gaz, et il peut étre modélisé par les équations d*hydrodynamique pour un fluide

newtonnien.
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En SPH, Iétat d'un Systéme est représenté par un ensemble de particules qui possédent les mémes
propri€tés et qui interagissent les une avec les autres en respectant une fonction de poids (noyau de

lissage).

La discrétisation des équations de conservation est lagrangienne. 11 existe plusieurs formulations basées
sur des particules pour calculer la densité tocale, la vitesse et accélération dy fluide. La pression du
fluide est calculée a partir de la densité en utilisant une €quation de I'Etat, I'accélération des particules est
ensuite calculée a partir du gradient de pression et de la densité. Pour fa simulation des faibles nombres
de Reynolds, les effets de Ia viscosité sur I'accélération des particules sont également inclus. En tant que

méthode lagrangienne. la méthode SPH est conservative en masse.

En SPH, il n'y a pas de suivi d'interface de maniére explicite. Le mouvement du fluide est représenté par
le mouvement des particules et des surfaces de fluide oy Iinterfaces fluide-fluide se déplacent avec des
particules. Les quantités obtenues par SPH sont macroscopiques et sont calculés comme des moyennes
pondérées des particules voisines, Comme chaque particule représente une fraction volumique du
domaine de simulation, pour obtenir des résultats plus précis, la quantité moyenne de particules doit étre

élevée,
SPH a plusieurs avantages par rapport aux méthodes Eulérienne:

" grdce a sua nature lagrangien et adapiative, lg méthaode est capable de gerer parfaitement des
problémes d'écoulement par convection et de grandes déformations.

= Des surfaces libres  complexes, comme celle de la  fragmentation
penvent  étre  modélisées  naturellement sans  volr  besoin  de  toute Jorme  de
suivi de surface explicite.

*  Les physigues compliqués (comme les écoulements multi- phasigques), les équations J'Elat
réalistes, la compression, le  rayonnement e g solidification  pewvent  étre
ajoutés facilement,

" La méthode est capable de gérer facilement des géométries complexes en dewr ef trois
dimensions,

" Lamise en place d'un code de caleul pour des problemes complexes est relativement Jacile

Une autre caractéristique unique et attrayante de la méthode SPH est |a combinaison harmonieuse de Ia
formulation de Lagrange et Ia prise en compte de linteraction entre les particules. Grace 4 cette derniére,
les particules SPH en plus de leur propriété geéométrique de point d’interpolation (comme les particules

dans d'autres méthodes sans maillage) portent aussi en elles Jes propriétes du matériau {1 051.

La méthode SPH a ét¢ initialement développée pour des applications d’astrophysique [106, 107]. Depuis

son invention, effe a été largement étudide et appliquée dans différents domaines - dynamique des
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matériaux €lasto-plastiques {108, 109, 110], scowtement de surface libre [111], faible nombre de
Reynolds écoulement visqueux [112, 113, 114]. frottement de solide {115]. fluides incompressibies{116,
117], wansfert de chaleur[118], €coulement multi- phasique [119. 120], écoulement géophysique {121,

122, 123}, et modélisation de la turbulence [124].

4.2.1 - Interpolation

La méthode SPH a été développée pour des problemes de I'hydrodynamique qui sont fondamentalement
en forme d'éguations différentietles particlles des variables du domaine telles que la densité, la vitesse,
Vénergie, etc. Une formulation SPH pour une équation aux dérivées partielles se fait en deux €tapes: une
représentation intégrale (sous forme continue) d'une fonction et / ou de ses dérives, et une représentation

discrétisée.

4.,2.2 - Approximation par noyau

L approximation par noyau de la méthode SPH implique une représentation d'ane
fonction el ses dérivées en utilisant une fonction spéciale, généralement qualifie  comme
fonction de lissage. L’approximation par noyau d'une fonction A(x) utilisée dans la méthode SPH est

définie par I'expression suivante :

A(r) = J- AFS (e —r"yddr’ (4.30)
0

O A est un vecteur tri- dimensionnel et § est une fonction de Dirac delta donnée par cette équation:

o =0

"0 e

(4.31)

Dans I'équation 4.30, £ est ie volume qui contient x. L équation 4.30 implique que ta fonction peut étre
représeniée sous une forme intégrale. Comme 1a fonction Dirac est utilisée. Ja représentation intégrale de

I'¢quation 4.3 est exacle et rigoureuse, tant que A(x) est définie et continue dans £.
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En remplagant la fonction delta du noyau S{x—-x"} par une fonction de lissage W (x — x")

3

Iapproximation de A4(x) est donnée par :

{4.32)
A(ry = j AFW (=¥, )i
£

Ou h est la longueuwr de lissage pour définir [a zone dinfluence de la fonction de lissage
W. L’approximation de la dérivée spatiale V _4(x} peut étre ohtenue simplement en remplagant A(x) par

V . A(x) dans I’équation 4.32 ce qui donne :

(4.33)
V.A(r) = j [V AWV (r =, i)y’
9]
La tonction de lissage doit satisfaire:
(4.34)
j Wir.hdr =1
Q
Et
W (r, 1) = &(r) (4.35)
Le noyau doit aussi étre positif :
Wr.hy=0
4.36)

Wrh)=W(-r h)

La fonction de pondération W est paire et normalisée donc I'interpolation est d’une précision de second
ordre [125].

Lors de la simulation numérique par SPH, nous avons utilisé une fonction spline cubique :

-142-



Chapitred — Simulation numérigue

2 (T2 A3 T
3 (h) +2(h) Osh<1

15 1 Y3 r )
winhy =-5! 2@e-(E)?  1s<2 (4.37)
0 Iz2
h
- - i . . o] 15
tp, est un coefficient de normalisation qui dépend de la dimension de espace. [l est égal a !— ?P? ou
h Trh

-~

+ pour des dimensions de I’espace respectivement 1D, 2D et 3D.

2rxh

4.2.3 - Approximation des particules

Un domaine € est rempli par une série de particules (arbitrairement distribuées en général comme on
peut le voir sur fa Figure 4.12). Ces particules peuvent &tre, soit des particules centrales initialement
uénérée i l'aide d’un outil de maillage ou des particules initialement générées en utilisant des modéles de
discrétisation de l'espace. L'état du systéme est représenté par ces particules, chacune associde 4 des
propriétés du domaine. Ces particules peuvent ¢tre utilisées non seulement pour lintégration,
Iinterpolation, ou la différenciation, mais aussi pour représenter le matériau. On peut considérer ces
particules comme les centres de masse correspondant aux sous domaines de la matiére. Le volume d'un
sous domaine est localisé sur la particule correspondante. Si fa masse des particules et la densité sont
concernées. le volume localisé peut également étre remplacé par le rapport de la masse correspondant 4

la densité my/p..

Figure 4.12 - Approximation d’une particule i, a 'aide des particules se trouvant dans le
support de la fonction kernel représenté par un cercle de rayon kh.
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Aprés avoir représenté le domaine de calcul avec un nombre défini de particules, la forme continue de
Papproximation du noyau exprimée dans I'équation 4.32 peut étre écrite en forme discrétisée de la

sommation des particules voisines comme "équation suivante -

Ay =S LAY WX - Xy (438)

Fal i

Ou N est le nombre total de particules. En raison de la compacité de la fonction de lissage
, iF peut également étre interprété comme le nombre total de particules qui se trouvent dans fe support qui
a une distance de coupure, caractérisé par la  longueur de lissage, h,
multiplié par k qui est une constante scalaire. Cette procedure de sommation sur les particules voisines
est appelée approximation particulaire. Cette dernidre stipule que la valeur d'une fonction & une particule
peut étre approchée en utilisant la moyenne des valeurs de la fonction a toutes les particules dans le
support pondérée par la fonction de lissage. L approximation d'une dérivée peut étre calculée selon

I’équation suivante :

N W
VA= ~LA(X ).V (X - X, (4.39)

7=1 K

L équation 4.39 indique que la valeur du gradient d'une fonction a une particule peut €ire approchée en
utitisant la somme des valeurs de cette fonction 4 toutes les particules dans le support pondérée par Je
gradient de la fonction de lissage. L approximation dans les équations 4.38 et 4.39 convertit Ja forme
continue de I’approximation d'une fonction et de ses dérivées aux sominations discrétisées basées sur un
ensemble arbitraire de particules. L'utilisation de sommations de particules pour |'approximation
intégrale, est en fait une approximation clé qui rend le SPH une méthode simple pour intégration
numérique sans ’aide d'un support fixe (maillage). 11 est également le facteur principal qui influence la

précision de la sotution de la méthode SPH.

4.2.4 - Equation de continuité

Dans le cadre de notre étude par fa méthode SPH, nous avons choisi cette équation comme I'équation de
continuité de SPH. Cette équation montre clairement que le taux de variation de la densité d'une particule
est étroitement lié 4 la vitesse relative entre cette particule et toutes les autres particules voisines dans le

support. Le gradient de la fonction de lissage détermine la contribution de ces vitesses relatives,
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dp (4.40)
= Zm,ﬁ(vu -v, VW,

ot >

Comme les positions et les vitesses n'apparaissent que comme des différences, cette expression a de
bornes propriétés de conservation numérique et nest pas affectée par les surfaces libres ou des

discontinuités de densité.

4.2.5 - Equation de conservation de quantité de mouvement
[.’équation 4.42 représente la formulation SPH de I’équation d’Fuler {équation 4.41 pour un fluide

incompressible).

\ du, _F, »
a == {4.41)
dt p
On F, est la force totale appliquée sur la particule i.
dv, r P
L=y ;= +11, W,+g (4.42)
dt . Foouy o ' :

Ou g est la force de gravité et 1, est la viscosité artificietie.

La plupart des implémentations de SPH applique une viscosité artificielle pour modéliser les ondes de
choc ou simplement pour stabiliser un schéma numérique. De nombreuses formes de viscosité artificielle
ont été proposées. Nous avons utilisé 1’éguation proposée par Cleary [126] pour introduire la viscosité

artificielle dans nos calculs :

£ Any vy

— ; 3 4.43
2P, (77, +17,) r,tE ( )

Lors de "écoulement, I"approximation implique I"augmentation de la densité. Dans ce cas, la force de

pression entre des particules devient répulsive. Cette force diminue la densité, pour la garder proche de ia
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densité du reste du fluide. A I"inverse, quand des particules s’éloignent, la densité diminue et pour
modifier cette diminution, la force de pression devient attractive. La Figure 4.13 représente les

comportements produits par fa force de pression pour différentes densités.

Ces variations de la force de pression en fonction de la densité. assurent une distribution uniforme des

particules et le fluide se comporte comme un fluide incompressible.

4.2.6 - Longueur de lissage

La longueur de lissage, h [m], & partir d'un noyau est vitale pour une simulation stable et robuste d'un
fluide. La valeur de longueur de lissage détermine Je nombre de voisins a prendre en compte dans le
calcul. Théoriquement quand h—o0, les calculs SPH sont plus précis mais le choix d’une tres grande
longueur de lissage peut engendrer des résultats inexacts. L'explication simple de cela, c'est que le
nombre de particules dans les simulations de fluide en temps réel est faible. Quand h est grand, Ieffet
des particules les plus proches, pris en compte par le noyau, est moins important par rapport une plus
petite valeur h. Dans ce cas-14, la solution est diffuse et les formes locates de la solution ne sont pas
captées correctement. Si h atteint aussi a plusieurs reprises au-dela des particules, les résultats obtenus ne
seront pas satisfaisants. Quand h-0, les résultats obtenus ne seront pas exacts non-plus car il ny a pas
assez de particules pour qu’elles soient prises en compte par le noyau. La Figure 4.14 représente ce
probléme en deux dimensions : La tongueur de lissage souvent utilisée est h=28x, o1 8x est la distance

initiale entre les particules.

4.2.7 - Equation d’état
Dans la méthode SPH, Ia pression dymamique est déduite 3 I’aide d’une equation d’état. 1.’équation

d’état fa plus utilisée est I"équation proposée par Cole [127}):

r
P:B(ﬂJ 1 (444)

ou B = ——-—C‘“lp“
'

Une faible densité dans la région ntarquée produira des forces de pression attractives.

Y est une constante égale A 7 dans notre cas et C. est la vitesse du son dans le milieu de I’écoulement,

Cette équation relic 1a pression dynamique et la densité.
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Une forte densité dans fa région marquée produira des forces de pression répulsives.

Figure 4.13 - Comportements des forces de pression pour différentes densités.
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Longueur de lissage trés petite une longueur de fissage utifisable

Figure 414 - Ilustration 2D du probléme de l'utilisation d’une longueur de lissage a) trés
importante, b) trés petite. La sphére sombre au centre est la particule en question, la longueur
de lissage est représentée par un cercle.

4.2.8 - Masse et densité

Dans la méthode SPH, la masse des particules est une constante définie par 1"utilisateur. Par contre la
densité est un champ continu du fluide, qui doit étre caleulée. Dans la formulation SPH, la densité
dépend uniquement de ta masse des particules. Dans une particule i la densité peut étre calculée par

I"équation suivante
£, = p(r)
.
= ZPJW_IW(’; ~ )
J £

!

= ZH?’W(}: - ¥ h)

(4.45)
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4.2.9 - Pression
Si la pression est connue pour chaque particule, la force de pression pour une particule i peut étre

calculée par I'équation suivante :

ﬂpr:ssurc - _VI)(P;}
) (4.46)
==Y p,~—VW(r—r.h)

_j?! K

La pression calculée par I'équation 4.46 n’est pas symétrique. Cela peut étre vérifié en considérant
seulement Pinteraction entre deux particules. La premiére particule n'utilise que 1a pression de la seconde
particule pour calculer sa force de pression et vice versa. Comme généralement les pressions des
particules ne sont pas égales. la force de pression sera asymétrique, et la loi d”action-réaction ne sera pas
conservée. Afin de satisfaire I’asymétrie du systeme, I’équation 4.47 est utilisée pour des calculs de

pression.

e = 'OJZ P iv_i m VW (r, -r.h) (447)

2 2
FE pﬂ 10,

4.2.10 - Graviteé

Le force de vravité agit également sur toutes fes particules du fluide, et peut étre calculé par :
ﬁ.w'm‘l-fv =pg {4.48)

Ot g est l'accélération gravitationnelle vers le bas.

4.2.11 - Tension superficielle
La tension superficielle est une torce perpétuetle appliquée sur la surface libre dun fluide. Cette force
n’est pas prise en compie dans les équations des Navier-stockes et on la considere généralement comme

une condition aux imites.

Pour un fluide lagrangien les frontiéres peuvent gire identifiées par des particules. Les molécules de
fluide sont influencées par les forces attractives des molécules voisines. Ces forces sont en équilibre
parfait & l'intérieur du fluide mais pas sur la surface. Done des forces déséquilibrées & la surface causent

Ia tension de surface. Les forces de tension de surface agissent dans le sens de la surface vers Fintérieuy
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du fluide et lient la surface de fluide. Cette force diminue la courbure en réduisant la surface. La Figure

4.15 représente le comportement de la foree de tension superficielie.

L"équation de conservation du mouvement en SPH se présente sous la forme suivante

— — — +(a 4.49
o ) {as)a (4.49)

dva Pa + Pb mb(#a + J“b)Vab ( 1 aWab
- E my VoW +
dt 5 PalPp Yab ara

b

Ou a; est la tension de surface par unité¢ de masse. Il existe plusieurs modéles de calcul et de

modélisation de la tension superficielle.

Morris [120], a utilisé la méthode CSF {continuum surface force) pour la simulation de la tension
superficielle. Cette méthode [128] permet la simulation numérique de la tension superficielle sans

restriction en raison de la géométrie du flux.

¢

Figure 4.15 - Comportements de ia force de tension superficielie. Vecteur normal ala
surface(n) des particules en direction du fluide. a) La force de tension superficielie agit avec la
méme force sur une forme sphérique. b) La force de tension supetficielie dépend de Ia
courbure. ¢} une courbure positive produit (d gauche) une force de tension supetficielle plus
forte par rapport une courbure négative (a droite) mais la force de tension de surface dans
tous les cas agit dans la direction du fluide.

Dans le modéle CSF, la tension de surface se traduit par une force par unité de volume, F, :
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F =10, (4.50)

Ou &, est fonction delta, et £ est la force par unité de surface donnée par ;

fo=Tkn+V.1I (4.51)

ouT est le coefficient de tension de surface, 5 est l'unité de ja normale a Pinterface, k est fa courbure de

linterface et V_est le gradient de fa surface.

Le deuxieme terme de cette équation agit tangentiellement 4 linterface, ce qui oblige le fluide a se

déplacer de la région de faible tension de surface vers la région avec la tension de surface supérieure.

Le premier terme de 1"équation 4.51 est une force qui agit & l'interface selon fa normale. Cette force est
due 4 la tension de surface en raison de la force de courbure jocale. Cetle force tente de réduire la surface
totale (et donc I'énergie de surface). La normale & 1*équation 4.51 peut étre obtenue de ia maniere

suivante :

"= (4.52)

O ¢ est 1a fonction de couleur de I'identification des particules [ 129},

4.2.12 - Couleur

Le facteur de couleur est une quantité supplémentaire de valeur égale 4 | dans les particuies et O partout
ailteurs. Dans le cas de la simulation bi-phasique, le code de couleur dans une phase est considéré égal a
| et le code de couleur de 1’autre phase est égal a 0. Comme expliqué précédemment, le calcul des
paramétres d’une particule dans la méthode SPH se fait en utilisant les valeurs de ce parameire pour tes
particules voisines. A {"interface de deux phases, la couleur des particules ont une valeur entre 0 et |
(Figure 4.16). Dans la formulation SPH. le champ de couleur lissé dans la particule i peut étre calculé par

I’équation suivante
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¢, =clr)

411
=, - )
B P_, {4.53)

m,
:Zﬂ-iW(r; —~ 5. h)
! p,'

4.2.13 - Calcul de la courbure interfaciale par SPH

La courbure de [a surface peut étre calculée par I’équation suivante :
k=-V.n (4.54)

Afin d'obtenir des estimations réalistes de la tension de surface en utilisant [’équation 4.54, on doit

précisément calculer la courbure (k). Cela exige l'estimation exacte de la normale de la surface et de sa

divergence.

L’expression SPH pour n est :

m,
nrr = Zﬁ_"!)_ Chvaw;h ¢ 4.55 )

b B

Ot ¢, est I'index de la couleur de la particule b. Des estimations plus précises de Ja normale a la surface

sont obtenues lorsque Ja fonction de couleur est fissée par convolution par un Kernel d ordre élevé. Avec

ta SPH, le lissage est naturellement obtenu en utifisant I"expression d’interpolation standard.

m 1]
¢, = oW, (4.56)
e

h

D'autres améliorations de la précision sont obtenues en utilisant :
m,
na = Z;,;- (C.’l - Lc:)vaquh (4.57 )
h

Car il s'agit d'une différence entre les couleurs des particules voisines.

L'expression SPH de la divergence de 5 est -
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e pour détecter U'interface entre deux phases. a) le code de
couleur des particules bleues est 0 et celui des particules rouges est égal a 1. b) 1a détection
d’interface entre deux phases par changement de couleur. ¢) des vecteurs normaux des

particules a Vinterface.

Figure 4.16 - Technique utitisé
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. m, .
(V.A), =3 —LA,V W, (4.58)
s P
Une estimation plus exacte de la divergence est obtenue en utilisant [125]:

~ n,o . ~
(V'n)u = Zh—j(nb —.”n)'vupp:n‘) {4.59 )

h

Malheureusement, en utilisant les équations 4.57 et 4.59 pour évaluer {a courbure, de grandes erreurs se

produisent a la périphérie de la zone de transition.

La difficulté principale est que le calcul de la courbure nécessite fa normalisation de la normate 5 A
certaines distances de I'interface, n sera petit et peut avoir une mauvaise direction, Par conséquent, toute

estimation de la courbure qui utilise ces normales seront inexactes,

Il est alors nécessaire de corriger I’équation 4.59 pour {'absence de normale au voisinage de la particule
a. Cela peut étre fait par la définition d'une estimation intermédiaire de divergence en utilisant une

somie de normales les plus fiables des voisins -

(V.A), =men<Nﬂ,Nh)—'f;”(ﬁh~ﬁ(,).vm (460)
h

h

Cette premiére estimation peut étre corrigée par un facteurd,,
(V.R), =(V.A), /¢, (4.61)

On:

n,

—W, (4.62)
2

(, =2 min(N,,N,)
h
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¢ refitte la densité locale du nombre de particules avec une estimation de normales fiables. La force de

tension de surface d’équation 4.49 peut s"écrire de la maniére suivante:

T .
(a),=—-—"(V.n),n (4.63)

o

i1

Nous avons utilisé la méthode expliquée précédemment pour nos calculs de la tension superficielle.

4.2.14 - Discrétisation (déplacement des particules)
Pour simuler 'écoulement du fluide, chaque particule est avancée dans le temps en utilisant un pas de
temps fixe (At). L'équation 4.41 est utilisée pour calculer P"accélération des particules et leurs nouvelles

positions sont obterues a partir de Iintégration numérique de l'accélération.

Différents modeles sont proposés dans la littérature pour calculer le déplacement, la vitesse et la densité
des particules dans le temps: Euler simple, Saui-du-mouton « Leap-frog », Schéma predicateur-
correcteur [111], Schéma de Verlet [130]. etc. Parmi les méthodes proposées pour I'intégration, la
méthode Eleur simple n’est pas compatible avec la méthode SPH. L application de cette méthode pour la
SPH produit des instabilités. La méthode Newmak [123] est utilisée lors de cette étude. Les équations
proposées par cette méthode (pour des calculs de vitesse, densité et position) sont présentées ci-dessous |
v =y s Al - eal + aa”™")
= X A+ (AN - Pl Ba’™y (4.64)

a+l

= pl e AL —a)p! + o)

g =1/2 et p = 0.25 sont des constantes. Ce schéma d’imégration est d’ordre 2 et inconditionnetlement

stable.

4.2.15 - Choix du pas de temps
[e choix du pas de temps est un facteur tres important qui peut affecter les résubtats finaux. Pour la

stabilité numérique, le pas de temps doit satisfaire plusieurs contraintes [ 05] :

»  |a condition de Courant-Friedrichs-Lewy (CFL) ©
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Arst (4.65)

* des contraintes supplémentaires dues 4 la force hydrodynamique agissant sur la particule Fa:

b o, (4.66)
At < min(—)""?
F

Yo
[

L équation 4.60 indique que la vitesse maximale de propagation numérique doit dépasser la vitesse du

son ¢. L’équation 4.67 est utilisée pour calculer le pas de temps dans notre étude numérique par SPH :

h (4.67)
28n,
hp,

dt = min| 0.3

4.2.16 - Limites physiques
En SPH, les solides sont simulés de la méme maniére que les fluides. La différence essentielle est que les

particules sofides sont fixes dans Fespace et les équations de continuité et de mouverent ne sont pas

résotues [126].

4.2.17 - Algorithme SPH

L'implémentation de 'algorithme SPH est simple par rapport aux autres méthodes numériques.

[. TInitialisation : Génération de Ia distribution initiale des particules. Attribution des grandeurs
caractéristiques (X;, y, m,, v;, Di...) des particules.
2. Chercher la liste des voisins.

Pour chague particule :

*  Calculer l'aecélévation due au gradient de la pression, viscosité, gravité (équation 4.49)
*  Calculer la variation de la densité (Equiation 4.4())

" Mise a jour des grandewrs caractéristiques : (x, y, m, v, p, )(équation 4. 64}

3. Affichage des résultats
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4. Incrémenter le temps t =t +dt

5. Finsit>
Dans l'étape d'initialisation, la distribution initiale des particules est établic et chaque particule a éi€
affectée par les paramétres suivants @ masse (m), densité (p), pression (P), position (X; ¥), vitesse (Vxd,

vyo) et l'accélération (ay, ay). La longueur de lissage a €té fixée tout au long de la simutation.

Le Tableau 4.1 récapitule les équations mathématiques considérdes dans notre algorithme.

2 r2+1r3 0<r<]
3 (h) h)

T h
15
Fonction Noyau Wi(r h) = T %(2 - (%))3 1< % <2
r
-
0 5z 2
Longueur de lissage h = kdxaveck =13

. s dv; P; P; Ann; Vi Tii
Conservation de 1a quantité de it R z m; K_’. + _L> { 7 L ]iji

dt p2 " pt) ppc (kM) T £
mouvement rg
. cEpo[ P
Equatton d"état p= [(__)Y — 1]
Yy Lo
. dpj
Caleul de 1a densité e mv; VWi
i
ptl =yt 4+ AL ((1 - a)al + aa}”l)
Schéma d’intégration xPL = P 4 AtV (At)z((E_ ,8) ol + Batt

prtt = pP + At((1 = adpf + api™)

Tableau 4.1 - Equations prises en compte dans le calcul SPH.

4.2.18 - Résultats

- Simulation mono phasique

1 observation de coalescence en 3D de deux grains avec des appareils expérimentaux disponible n’est

pas possible. Les images obtenues par les essais de coalescence sont effectuées dans la direction A
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(Figure 4.17). La direction B est trés difficile 4 obtenir par des essais expérimentaux. Cette derniére n’est

obtenue que par la simulation.

Dans une premiére étape, nous avons simulé la coalescence de deux grains en 2D. L observation du

phénoméne est effectude dans [a direction B.

/ malénan

N (X) Suppott

A

B

Figure 4.17 - Plans d’observation de Ia coalescence.

- Distribution initiale des particules

La distribution initiale des particules joue un role important sur la stabilité du calcul. Nous avons d’abord

appliqué deux différentes distributions au sein des grains :

* Une distribution homogéne basée sur une grille avec des éléments carrés (F igure 4.18}
*  Une distribution basée sur une grille avec des éléments triangulaires (F; igure 4.19)

La distribution des particules de la paroi solide représentant le support est basée sur une grille carrée dans
les deux cas. La tension superficielle est la force dominante de la coalescence de deux grains. Cette force
est appliquée sur fa surface externe. La distribution initiale des grains a la surface des grains est donc

importante. La distribution des particules a la surface des grains est plus homogéne en cas d’une griile
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triangulaire (Figure 4.19). Nous avons donc utilisé pour la simulation numérigue de 1a coalescence par

SPH.

carres.
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Figure 4.19 - Distribution initiale des particules basée sur une grille a éléments triangulaires.

- Résultats

Afin de vérifier les résultats obtenus par la simulation numérique, nous avons réussi a visualiser la
coalescence de deux grains de PP dans fa direction B, Comme nous 1’avons expliqué précédemment,

I’observation dans la direction B au cours de la coalescence n’est pas réalisable. Nous avons donc suivi
les étapes suivantes :

I, aucours de la coalescence, nous avons mis fin aux essais aux différentes étapes
2. nous avons refroidi le systéme

3. en tournant le support (sur lequel les grains sont collés) nous avons visualisé fes grains dans la

direction B
Les résultats obtenus de |

a simulation sont comparés avec les observations expérimentales sur [a Figure
4.20:
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Figure 4.20 - Coalescence de deux grains de PP & 190°C (diamétre =500um) a t=0.2 t; a) étude
expérimentale b) simulation numeérique.

-I6]-
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Figure 4.21 - Coalescence de deux grain de PP 3 190°C (diamétre =500pum) a t =0.7 t; a) étude
expérimentale b) simulation numeérique.

Il'y a une bonne concordance entre les formes des grains de PP de la coalescence observée

expérimentalement et la forme des grains lors de la simulation du phénoméne,

- Simulation bi-phasique
Afin de suivre le phénoméne de densification des grains par simulation numérique, nous avons introduit
une deuxieme phase dans notre code de caicul pour présenter I’air entre les grains. Dans une premiére

€tape, nous avons commencé par €tudier la formation d’une bulle d’air entre quatre grains (Figure 4.22).
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Figure 4.22 - Coatescence de quatre grains en deux dimensions {la phase claire représente le
polymére et la phase foncée représente l'air).

En appliquant fa méthode SPH pour ["écoulement hi-phasique de polymere nous avons rencontré
quelques difficultés. La capacité d'implémentation standard de SPH est limite pour résoudre des
problémes de gradient de densité. Plusieurs problémes numériques apparaissent a Iinterface des phases a
cause de la différence entre leurs densités. L origine de ces problémes est due 4 la formulation de SPH
qui considére que le gradient de densité a travers le noyau est petit. Mais ces conditions ne sont pas
observées dans la plus part des cas pour lesquelles on applique la méthode SPH. Cect nécessiterait un

travai} approfondi pour une étude ultérieure.
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l e ravail de recherche effectué dans cette thése sur le phénomeéne de densification lors du procédé

de rotomoulage, peut étre divisé en deux parties :

La premiére partie porte sur I’étude expérimentale et la modélisation des phénomenes de coalescence
et de densification de polymére lors du rotomoulage et etude de Veffet des différents parametres sur

ces deux phénomeénes régissant le praocéde.

La deuxiéme partie de cette thése porte sur la simulation numérigue : de la coalescence des grains, de
la densification de polymére et de son écoulement lors de cette ¢tape du procédé. Nous avons utilisé
les méthodes VOF et la SPH pour nos simulations numériques. Par la méthode VOF, nous avons
montré la formation des bulles d’air et la forme de {"écoutement du polymére fors de la densification
des grains. Nous avons également développé un code de simulation numérique mono- phasique pour
la coalescence de deux grains sphériques. Ensuite afin d°étudier 1a densification. nous avons développé

un code de simulation numérique bi-phasique en utilisant la méthode SPH.

Nous avons présenté dans ce mémoire les résuitats de la coalescence de deux grains de polymeres aux
différentes conditions d'essai. Les effets de la température de coalescence ot son homogénéité au sein
des grains, la taille des grains de poudre et la nature de support sur la vitesse de coalescence des grains
ont été étudié. Nous avons constaté que la coalescence est un phénomeéne sensible & I"homogénéité de
la température au sein des grains. Une grosse taille des grains et une grande vitesse de coalescence
peut introduire un gradient de température dans les grains. Cet écart de température cause un gradient
de viscosité et donc influence la vitesse de coalescence des grains. Aprés avoir respecté la condition
isotherme de la coalescence (en utilisant fa méthode expérimentale de coalescence des grains déja
fondus), nous avons vérifié le modele théorique proposé par Bellehumeur pour la coalescence de nos
polymeres. Nous avons constat¢ que nos résultats expérimentaux sont en accord avec la prédiction de

ce modele.

Pour nous approcher de la condition réefle de rotomoulage, nous avons étudi¢ les coalescences
simultanées de plusieurs grains en contact. Les résultats obtenus ont montré que ta vitesse de
coalescence des grains change en introduisant d’autres grains voisins dans le systéme. Nous avons
¢galement étudié leffet des voisins directs et indirects sur la coalescence de deux grains. En prenant
en compte ces derniers, nous avons modifié le modele de coalescence de Bellehumeur afin de
I"appliquer pour la coalescence multi-grains. Le modéle proposé a €té ensuite vérifié par les résultats
expérimentaux obtenus lors de cette étude. 1l y a une concordance entre le modéle et les résultats

expeérimentaux.
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Dans une autre partie de ce travail, nous avons étudis le phénomene de la densification de poudre de
polymére. Nous avons supposé que Farrangement des grains dans le moule pouvait &tre comparable
avec I'arrangement BCT. La densification d’une unité de volume commence avec la coalescence des
grains et la diminution de I"espace libre entre les grains. Lors de notre étude de densification, nous
avons constaté que le mécanisme de la densification de poudre change aprés un certain moment et la
variation de densité en fonction du temps contient deux étapes différentes. Ces deux étapes sont la
densification avant la formation des bulles et apres leurs formations. La densification de poudre de
polymére lors du rotomoulage se produit couche par couche. La densification simultanée de
I'ensemble des unités de volume de la premiére couche de poudre dans le moule résulte de Ia
formation de la premiére couche du polymere densifié. Afin d’analyser fa densification de poudre,
nous avons étudi¢ la densification d’une unité de volume. Nous avons ensuite proposé un modéle pour
la densification de la poudre avec la coalescence des grains. Ainsi, nous avons modélisé la
densification de Punité de volume Jusqua la fermeture de I'espace entre les grains et
Pemprisonnement de 1air restant & Pintérieur de I"unité. Nous avons utilisé le modéle basé sur la
diffusion de gaz, proposé par Gogos, pour modéliser la deuxiéme partie de la densification (apres
fermeture des espaces entre des grains). En comparant les modéles de densification avec les résultats
expérimentaux, nous avons constaté une bonne concordance. Nous avons £galement étudié 'effet de
différentes conditions de rotomoulage (temps et température de rotomoulage) sur la densité finale et fa
propriété mécanique des pigces rotomoulées. Nous avons conslaté que la température ne modifie pas
les deux étapes de densification de la méme fagon. L'augmentation de la température accélére la
deuxiéme étape de la densification en accélérant la diffusion de gaz dans le polymére. A I’inverse, la
densité de la piece a la fin de la premiere étape de densification diminue en augmentant la température.
La formation rapide des couches des polyméres fondus, une aprés I"autre, ne permet pas aux bulles
d"air formées dans les couches précédentes de s échapper. Pour des piéces rotomoulées dans un temps
donné, la densité des pigces finales fabriquées est quasiment identigue. Cependant, la taille des bulles
et leurs distributions sont différentes. Le nombre des bulles formées dans la piéce rotomoulée en basse
température est moins important. Cependant, 1a taille des bulles formées en basse température de
rotomoulage est plus importante. [.a comparaison des propriétés méeaniques de ces piéces, montre une

meilleure propriété pour les picces rotomoulées en température plus élevée.

Les résultats obtenus lors de la simulation par modéle VOF, confirme une meilleure densification
durant la premiére étape de la densification pour des températures moins importantes. Ces études nous
ont également permis de vérifier I"hypothése adoptée pour notre modéle de densification basé sur le
modéle BCT. Les études de simulation effectuées ont confirmé qu’une fois la bulle d"air formeée dans
te polymére fondu, son déplacement est trés faible, Cependant, selon la position des bulles formées et

notamment si elles sont trés proches de la paroi du moule, elles peuvent s'échapper.

Concernant [a perspective, afin de pouvoir optimiser le procédé du rotomouiage des poudres, 1'étude

de la modélisation et la simulation de la coalescence et de la densification des grains doit étre
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complétée d'une part par ["analyse quantitative de différents parametres tels que température,
viscosité, tension de surface, temps de relaxation,... On peut ainsi améliorer et proposer un modele
complet et pertinent qui tient compte de effet de Pensemble de ces parameétres dans le contexte du

rotomoulage.

D'autre part, pout la simulation, te code de calcule numérique développé lors de cette thése doit étre
amélioré, complété et validé en tenant compte des conditions du rotomoulage. Le code actuel ne tient
pas comple de |'aspect viscoélastique du polymere ce gui doit €tre corrigé. Ce code bi-phasique SPH
doit &tre développé pour la condition 3D. A long terme. nous pouvons espérer présenter un logiciel qui
permet de simuler le rotomoulage des poudres de polymere ce qui peut &tre efficace pour

[*optimisation du procédé de fagon mécanistique (non-empirique).
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ANALYSE ET MODELISATION DE LA COALESCENCE ET DE LA DENSIFICATION
DES GRAINS DE POLYMERE LORS DU PROCEDE DE ROTOMOULAGE

RESUME : Les deux phénoménes de coalescence (de deux grains et de plusieurs grains) et
de densification (avant et aprés |a formation des bulles d'air) sont étudiés. Dabord Feffet de
différents paramétres sur la coalescence de deux grains est étudié. Ensuite la coalescence de
plusieurs grains est réalisée afin d'apprécier 'effet de la présence des grains voising sur la
coalescence de deux grains centraux. Pour la partie concernant fa modélisation, le modéle de
Bellehumeur a tout d'abord été valide pour la coalescence de deux grains pour nos polyméres
étudies(PP et PVDF), ensuite pour tenir compte de l'effet des graing voising, nous avons
proposé un nouveau modéle basé sur le modéle de Bellehumeur pour la coalescence d'un
ensemble des grains. Ce modéle est vérifie par les résultats expérimentaux. Concernant Ia
densification, nous avons proposé un nouveau modéle pour exprimer I'évolution des grains
dans la premiére étape de ce phénoméne en considérant un arrangerment type BCT pour la
présence des grains, La modélisation est validée a l'aide des résuitats expérimentaux. Pour le
partie simulation de notre étude, nous avons développé deux différentes méthodes pour la
simulation de la coalescence et la densification des grains de polymére. Premiérement, nous
avons utilisé la technique de CFD et la méthode VOF. Nous avons étudié la formation des
bulles d'air et I'écoulement du polymére avec la méthode VOF. Deuxiemement, nous avons
développé la méthode SPH. Sur la base de cette méthode, nous avons élaboré un code de
calcul numérique d'abord mono-phasique pour étudier ta coalescence de deux grains. Ensuite
un code bi-phasique est développé pour simuler la densification des grains et la formation des
bulles d‘air,

Mots clés : Rotomoulage, Coalescence, Densification, Tension superficielle, polymére,
Modélisation, Bulies d'air, Méthode VOF, Méthode SPH.

SINTERING AND DENSIFICATION OF POLYMER PARTICLES DURING
ROTATIONAL MOLDING

ABSTRACT: "In this thesis the phenomena of Coalescence (two grains and multiple grains)
and Densification (before and after the formation of air bubbles) in polymers are studied
numerically and experimentally. First, the effect of different parameters on the coalescence of
two grains is examined experimentally. Then, the coalescence of several grains is studied, in
order to investigate the effect of neighboring grains on the coalescence of two central grains.
Based on this study, a new model describing the simultaneous coalescence of several grains is
proposed. This model is based on Bellehumeur's model for the coalescence of two grains,
which was first validated for our polymers (PP and PVDF). Considering the densification
phenomenon, a new model is proposed to express the evolution of powder density during the
first stage of densification, by considering BCT arrangement for the presence of grains. The two
proposed model are validated using experimental results. For the simulation of coalescence and
densification of the polymer grains, two different techniques are developed. In the first
technique, CFD and VOF are employed to study the formation of air bubbles and polymer flow.
In the second technique, SPH method is developed, first in mono-phase to study the
coalescence of two grains and then in bi-phase to simulate the densification of grains and the
formation of air bubbies.”

Keywords: Rotational molding, Coalescence, Densification, Surface tension, Polymer,
Modeling, Air bubbles, Method of VOF, Method of SPH.
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