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Introduction générale
Le E}S}u}po P $ puv 8§ Zv]«u ule v "HAGE s %}oCu &
fabrication des piéces creuses de petite a grande dimension sans collage ni lignes de
soudures. Les avantages de ce procédé sontct#ds remarquablement faibles rendus
possibles par le moulage des polymeéres sans pression et le potentiel élevé de moulage des
piéces a géomeétrie complexe.
Toutefois, cette techniquprésente certains inconvénients comme un temps de cycle long et
un nombe restreint de polyméres pourront étre transformés par rotomoulage.
Actuellement plus de 85%les polyméres employés pour Ieotomoulage sont des
polyéthylenes. Cette difficulté est liée a la viscosité trés élevée et a la faible thermostabilité
de la plupar de polymeére thermoplastiques. Devant un tel probleme, le rotomoulage
réactif représente une alternate au rotomoulage conventionnebu la synthese du
%}oCu E « E 0] H IuE- o u]e Vv "HAGE 0 %] U %o
[Mv  u ] c@hsidérable le tempsed C o H %o E} S§ [ o EGP]J]E o %
matériauxu]e Vv " pafce procédé comme les thermodurcissables et les élastoméres.
Toutefois, les entrepises de rotomoulage, utilisaun savoiffaire empirique ce qui
}u% (E}u Slisaiipp de nouveaux matériauxen particulier les élastomeéres et les
thermodurcissables. Or de nouvelles applications industrielles, ayant des exigences de
productivité, de rendement et de qualité se profilent. Pour répondre a cette exigence, on
doit popA}]E u ]SE]s E %o E } v Ap  [}%3]ul]e E o ( E] 3
produire des piéces plastiques de haute qualité avec un moindre colt. La simulation
numérique constitue la solution idéale pour prédire le comportement du matériau durant sa
mie v "HAGE [UV % ES & [ USE %o ES % E ]JE o0 U
& S]}jvv o o[ ] e U} 0 ¢ u SZ u S]<pcorkespondent L& Jhpv
traduction mathématigue de lois de comportement valelé généralement
expérimentalement. Toutefojspour un systéme évolutiles problémes sont, en général,
beaucoup plus complexes de par, en particulier, le caractere multiphasique des
écoulements, les réactions chimiques et le comportement rhéologique des fluides. Ceci
nécessite une étude approfondadin de modéliser tous les aspects du procédé@sie but

de maitriser et ainsi optimiser le procédé.
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aspects majeurs

X La cinétique de la réticulation gaolyuréthaneen mode dynamique,

x Lam} o]e §]}v 0 Ale }+¢]18 v (}Jv 8]}v u 8 u%e [ AV u vs
en fonction du taux de cisaillement

X Las]upo S]}v o[ }po uvs punu uovP E S]}vvo Vv S v\
transferts thermiqes et des deux aspectsités supra et |]v Sato@Edans les
simulations de tous les parameétres intrinsegulel matériau comme la viscoélasticité

S 0 ¢ %Z viuv e []JvS E( X

Ce travail de these intitulé raodélisation et simulation du rotomoulage réactif du
polyuréthane» est une collaboration entre deux laboratoire de ENSAM centre de Paris
Procédés et Ingénierie en Mécanique et Matérig@kMM) et le Dynfluidll a pour finalité la

}v. %S]}v [uv }uS]o *Jupo S]}v @e}predse |&cotEporeiment du
mélanP & S]}vv 0 S [}%S]Ju]le E o0 %o Al}devrait puss o$fliugmeo P X
contribution scientifique supplémentaire et originale aux divers travaux déja effectués dans
le domaine de modélisation du procédé du rotomoulage.
Pour ce faire, notre tneail a été structuré comme suit :
Nous allons présenter dans le premier chapitoe, $ § o[ ES $ ]Joo M %o CE}
rotomoulage réactif. Face a la diversdés formulations dgpolyuréthane, une partie de ce
chapitre se focalise plus particulieremesur cette famille de matériau ou le contrble et la
maitrise des comportements de ses formulatioas cours de la réticulation est mise en
évidence, a travers les mécanismes de polymérisation des systemes Iso¢pahaits. De
ces mécanismes dépendent leopriétés des pieces finales.
Le deuxieme chapitre est consacré quant a lui aux méthodes expérimentales permettant de

E 3 E]* E o[ Av u vs o E 38]}v $ o[ 8y EZ }o}Plcu n

mesures cinétiques et rhéologiques en modeisatherme avec interprétations seront
expoges dans le troisieme chapitr@ans le méme chapitre, nous allons modéliser la
cinétique de la réaction en mode dynamique. En paralléle, nous avons établi des lois de
comportement de viscosité en foncton dutéf [ A v u v§ o & S8]}v [pv %o

[ USE % ES Vv (}v S]}v u S pAE ]* Joo u v§X



Dans le quatrieme chdfpe, nous passerons en revua partie simulation du rotomoulage
réactif par la méthode Smoothed Particle Hydrodynami&Pkb, en décrivat le modele
mathématique odes équations de la mécanique sont mises en forme selon le formalisme de
la méthode les conditions aux limites ainsip  0[}EP v]e §]}v p *}oA pEX
Ve O EV] E Z %]SE U vipge % E « vS E}ve ograticoResE]|SZu -

(( S S vel]}v U CE ( vi S§i 8§ o[Juko u-nesvidrignduy &E S

matériau dande solveur SPH dédié au rotomoulage
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l.1.Rotomoulage description du pocédé

> (E}38}ulpo P *$ puv 3 Zv]«p ule v "HAGE e % }oCu C

réalisation des piéces creuses avec des dimensions et des géométries tres vaBgesu[l
encore des pieces en multicouches et des matériaux moussékdusi que desnatériaux
compositeg8-11].
Les avantages de cette technique sont nombreux et en particulier

9 >[ e v }vSE JvsS « E -]abpsance ddighes fle soudurece qui favorise

la fabrication des piéces techniques

9 >[ u%epjoulespeucouteux E Vv eV * %o E e*°]}ve ]JO € *S %o o

de les fabriquer a partir dematériaux de haute performancge

9 Trés &ible perte de la matiéere

9 Obtention des piéces homogenes.
Les applications industrielles dwotomoulage sont variés et les piéces romoulées
trouvent leurs applications dans ldupart des secteurs industrie]&2].
Il existe deux variantede ce procéde; le rotomoulage de poudres thermoplastiques et le
rotomoulage des élastomeres et thermodurcissablps se réalise par voie réacty
I.1.1.Rotomoulage conventionnel
Ce type @ rotomoulageconcerneuniquementlespoudres thermoplastiques et il se déroule
en quatre (4) étapes. Ldigure 1 représente les différentes phases de fabrication par

rotomoulage conventionnel.

(a) Chargement (b) Chauffage (c) Refroidissement (d) Démoulage

Figurel: Les difféerentes phases de rotomoulage des poudres.
- Chargement o0 u § E] B %}oCu E]<«p o[ § § u] &}]}v]e *3
>[ %o ]e HE 0 %o] *}pnzZ 18 % nsS !'SCE VRS O u -
charge selon la relatiorsuivante:

11

E

O



| L 655A (1.1)

OusS,eeW E %@E& » vS§ v§ 0 uCE( 0 % E}] Jvs EvV M ulpo U

fabriquer et la masse volumique de la poudre, respectivement.

- Chauffagele moule est ensuite mis en rofah selon deux axes orthogonaux a des vitesses

v A& VS %o ¢ 0 e, puissl@stinfreduit dans un four pour cuisson. Le chauffage

permet la fusion des thermoplastiques et la rotation biaxiale assure une répartition

homogene sur la surface interrml moule.

- Refroidissement:cette étape, combinée avec la rotation, permet la solidification de la

matiére et la formation de la piece.

- Démoulage:Apres solidification de la matiére, on procéde au démoulage en arrétant la

rotation. Le moule est ouvegour retirer la piéce rotomoulée.

Lors du rotomoulage conventionnel, le matériau ne subit que des changements physiques

sans aucune réaction chimique. En effet, il passe du solide au liquide par chauffage, et du

liquide au solide par refroidissement. Lelépomenes physiques majeurs qui régissent le
Ju%}ES u vs usd$ Eln PE vE ¢ u]le Vv "MAE <}v3 0 } o v

la solidification (cristallisation dans le cas des polyméres-séastallins).

Si tous les polyméres thermoplastiquesipA v3 !SE SE ve(}EuU -« o[ $ S (}v pL
% ¢ (}E u vsS E}S}ulpo 0 X WIPE <pu[pv SZ Eudétio «S]<pu <}]S C
9 étrefacile a mettre en poudravec une granulométrie optimum de 50 a 500um
9 avoir une bonne stabilité thermique pouvier toute dégradation
9 étre une viscosité bien adaptée.
Actuellement plus de 85% des polyméres employés pour le rotomoulage sont des
polyéthylénes. On trouve aussi le polypropylene (PP) et les polyamides (PA11l et PA12).
Des travaux de recherche ont éténené pour élargir le spectre des matériaux
thermoplastiques rotomoulables et ce en ajoutant des nanocharges, ou des fibres courtes
[13-15]. Toutefois, le nombre restreint des thermoplastiques rotomoulés est toujours
considéré comme un inconvénient pripal sans oublier le temps de cycle long considérée
aussi un désavantageauadotomoulage conventionnel. Pour élargir la gamme des produits a
u SSE v "HAE %o &ret rédtiseHd temps de cyclee lrotomoulage par voie
réactive peut alorsprésenter la solution idéale pourremédier aux inconvéniens du

rotomoulage des poudres

12



[.1.2 Rotomoulage réactif

Vu les inconvénients que le rotomoulage conventionnel présente, le rotomoulage réactif

constituée une meilleure alternative au rotomoulage des poudré&ans le cas de ce

procédé,0 S u %o * C o ¢S5 E ]S [HV uetld giEctre Hes nat@iaua

est élargi Dans ce type de procédé, la matepremiére se présente sous forme de

précurseurs réactifs au lieu de poudre, généralement sousndorliquide, qui se
%}oCu E]* v3 pulu ulu vd <pu o ul]e Vv "pHAE 0 %] X
v u §] @quipement le rotomoulage réactif utilise le méme appareillage que le

rotomoulage des poudres. On introduit les réactifs dans le moule.-Ciedgt mis en ration

biaxiale et porté a la température de la réaction de polymérisation (selon le systéme réactif

utilisé). La réaction chimique entraine une élévation de la masse molaire accompagnée

[Mv  uPu vS8 8]}v ep 3 v38] oo 0 Al }e]8uXsystdE répctifo AJe }

atteint une certaine valeur, le polymére commence a adhérer a la surface interne du moule
et il épouse ainsi sa forme. Les trois phases du processus du rotomoulage réactif sont

illustrées dans la figur2.

mélange des réactifs

piece finale

R
\ 7/
X g ]:%
moule o ~ )
> >
L] = L]
injection rotation démoulage

Figure2 : Etapes principales du rotomoulage réactif.
Lavoie réactive du rotomoulagprésente certains avantages a savoir
X Réalisation des pieces de bonnenue mécanique a partir de polymeres
thermodurcissables
X Réduction des colts énergétiques (chauffagépoidissement moins importants),

X Réduction du temps de cycle,
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X Absence totale de solvants dans le procém quiconstitue un avantage majeur
%ou]e<pu[]o % EuU § [ % EPvVv E o0 -mémés etecelwi®e quledr pA
stockage, purification, séparat et récupération.

Comme tout procédé industriel, a c6té des avantages dgciitlessus, ce procédé

présente également certains inconvénients. Le principal inconvénient du rotomoulage

E S3]( & -] ve o0 ]((] pos [1%3]u]e GEelativeiedE glevé dégt o v}iu
parametres influents. En effet, il est trés diffiaile maitrisero u]e v "HAE 0 %o]

la synthése du polymére surtout quand la réactivité entre les composants du mélange réactif

est tres élevés.

Choix des Systeme réacif

WIHME <pu[pv (}EUpO S]}v }]S %0 S H E}Stulpo P E& S](U oc
ci-apres:
X La réaction de polymérisation doit étre compléete au cours du ayaleotomoulage
Ou apres cuisson,
x Pas de formation deproduits secondaires,
X La viscosité initiale doit étre eu((]* uu v$§ oo (Jv [ e*HE E pv
mouillabilitéde la surface interne du moule,
X > S u% E SuE %}oCu E]e S]}v ~u]- v "UAE + }]8 IS
gue la température de dégradation du polymére cours de riomoulage,
x La réactivité du systeme ne doit pas étre trop élevée. Il faut que le mélange liquide
soit bien réparti sur la paroi interne du moule avédafin de polymérisation (point de
gel pour les polyméres thermodurcissables)
X Le milieu réactionnel ndoit pas contenir de solvants.
Actuellement, les polyuréthandg, 16, 17] et les polyamide$18-23] sont les deux familles
principales adaptés pour le rotomowdge réactif. La réalisation dpiéces a base de
polyamide permet pv P Jv H S u% e S épergi® cownsidgrables. En effet, la
polymérisation se déroule a une plage de température de-190°C contrairement au
rotomoulage des poudreou il ya lieu dechauffer le moule a une température atteignant
240°C, et la solidification du matériau est ag8u % E %o}oCu E]e* S]}laplus}v ]Jo v
besoinde phase de refroidissement. Quant aux pieces obtenues par l&srs®s réactifs de

type polyuréthane,la polymérisation est réalisée généralement par des formulations de
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thermodurcissable ou la gélificatio e*u@E& o0 <}o] ](] S]}v 0 %] X [ uUSE&E
§ UV * %}UE o EP]JE o P uu eusd3 E] NUAE uSSE Vv "pACE
comme les polyépoxj24-27].
V % E o0 o U o[ }o uaiadpworcdte dgéeveloppé des nouvellésrmulations
de polyuréthanes thermoplastiques biosourcés adaptées au rotomoulage et rotomoussage
réactif[28-29].
l2.D]* v "WAE [pv u} o u E}3lulpo P E 3](
En dépit des avantages que le rotomoulage réactif présente en comparaison au rotoeoulag
}JVA v3]}vv oU 0[}%3]Jules 38} % &} SChv [} S V]IE e %] ¢ :
gualité avec moindre colt est un challenge vu les phénoménes phegfsicogues mises en
jeu qui dépendent les uns des autrefpuv = % ES S [ USE %o EPlusaw pE-* v
moins complexesHigure 3*X> eJupo S§]}v vupu EJ<u § o] °*puE o .
%o Z Ce]<p S O0}Ee* O[pMV o UltélBgs pouu [dsy induktrielles permettent
Jve] o[}%S]ule S]}v o ( &] S8]}v o %] eXmodelau Gl %o} A}]
rotomoulage réactifquatre composanés sont nécessaire a étudier a savoir

9 puv u} o [ }Ho u vSU % EuU SS vS§ 0O Mo E 0 * % & u SCE
polymére tout au long du cycle,

9 pv u} o Jv S]<p U % EuU S5 vS§ de |aoédEtion [eriforctian v 3
du temps et de la température,

9 un modéle pour le transfert thermique, permettant de décrire les voies de
transmission de la chaleurpar convection entre le four et le moule et par
conduction entre moule et systeme réagtif

9 év v8u oo u v8U puv u} o €EZ }o}Pl<p U % EuU §S vS§ d

Ju%}ES u vs EZ }o}P]l<u Vv (}v S]}v ol] Av u vs o &

des parameétres liés au procédé comme les déformations de cisaillement.

Les formulations utiliséesaths le domaine du rotomoulage se caractérisent par une
influence importante de la réaction de polymérisation entrainant une élévation de la
viscosité et de la masse moléculaire modifiant ainsi le comportement rhéologique. Par

}ve <p vSU o S u v *}pgdgu%o A£J](] S o S uU%o- * I}UE -S§

des lois rhéocinétigueX > u} o S }v (}E&S u vs 0] o[ }uO u vsL
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chimique et la modification correspondante de la viscosité ainsi tpge transferts

thermiques misen jeu.

Figure3: Phénomeénes physiechimiques mis en jeu au cours du rotomoulage ré2af.

Avant de décrire la méthodologie permettant la modélisation et la simulation du procédé du
rotomoulage par voie réactive, il est important bigter tous les paramétregui doivent étre
pris en compte dans la réalisation des pieces. Ces paramétres sont prapnestériau et
au procédé, a savoir
X Les propriétés physiechimiques du systeme réactif (densité, conductivité, capacité
calorifiqueet viscosité,
X > kothermicité de laéaction,
X Lanature et la géométrie du moule
X Les vitesses de rotation des axes majeurs et mineurs, etagport,
X La température du four et la vitesse de chaudfmpliquée,
X Le temps de cycle
Les trois premiers pameétres sont intrinseques a la matiére choisie et au moule utilisé, et
O°* USE * ¢}vS 0] « HUAE }V ]S]}ve uje v CUVDRE avoin ube & } X
influence sur les propriétés mécaniques des pieces finales.
Les travaux concernant la modéligat du rotomoulage réactif sont rares dans la littérature
et abordent % ES] po] & u vS o[ }puo u vsS pu (op] U o SE& ve( E
modélisation. La géométrie utilisélans ces études est simple moule est représenté par

un cylindre en rotatio monoaxiale. Throne et Gianchand48i] ont été les premiers en

16
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ces travaux ont éteé repris par Johng82].

Pour une vitesse de rotation constante, quatre phasent distinguées et sont présentées

sur laFigure 4[31].

- Flaque: Au début de la réaction de la polymérisation, la viscosité du systéme réactif est

trop faible pour que la matiere puisse adhérer au moule. Le fluide reste au fond du moule et

forme uneflaque. La matiere brasse la surface interne du moule et forme ainsi une couche

mince.

- CascadesAu fur et a mesure que la réaction avance dans le temps, la viscosité augmente
§ 0 U}jpyo %o pS VvSE v E pv <g vS]S Ju%} EBde B gravit€o u] u ]

des cascades peuvent se former. Ce régime est susceptible de générer de nombreux défauts
}uu e HMOO ¢ []JE& ve o usS] EX

- }Jpo u vd E}S PHIER@WO0 AJe }+]8 3 %ope 0 A U }lv}e EA
tu Z u $]1%B e }J u}]ve % Jee U ]* UV % Z VIu Vv A Pu
o[ }Ho u vsS E}S S]}vv oX

- Rotation solide: La viscosité est tellement élevée que le liquide ne flue plus et tourne donc

a la méme vitesse que la paroi.

Figure4:D](( & vSe (E P]lu [ }po u vS o}Es pn E}S}u}lpo P
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llestclairque « E PJu « [ }H0o u vS % Vv VvSlagi€EGdiE. Cearntre
o[Ju%e}ES v Jvv "SE A £ 3]5p o[ A}ous]}vf.Poar Ale }e]:
un mélange réactionnel thermodurcissable, la réalisation de la piéce doit intervenir avant la
P o](] 81}v}f o AJe}e]8 8§v A E- o[]lv(]vlX
e« Z E Z pE- O[uv]A E-]8 Yu v[e hv]A E-+]8C o( *3U }
le suivide polymérisation et la visualisation des écoulements de plusieurs formulations
réactives dans un cylindre en rotation autour de son axe principal, par des mesures
ultrasonores[33-34].
‘He<u] u Jvs v viU o E}S}u}lpo P S S}ui}u@hodéde]mis&en }uu pv
"MAE U%]E]p X WIpE (E v Z]E % § o0 E o[ u3}u 3]
nécessaire de passer a la simulation afin de prédire le comportement de systéme réactif tout
au long de la fabrication de la piéce. Cet outil de misaéibn doit tenir compte de tous les
parametres physiques liés au matériau et pagdres liés au procédé hméme, (]v <u[ 00
soit le mieux que possiblgroche des conditions réelles. Oces parameétres sont
interdépendants et les phénoménes engendréscessitent une étude approfondie pour
pouvoir les modéliser et enfin de simuler le procédé.
|.3.Modélisation des procedés de plasturgie
A o[ps]o]e §]}v % Ole V %Ope U **]A %] ¢ V %0 *3]cp
« § uE- [, &]Apiession accrue pour réduire les codts de fabrication et pour
o E E o }uu E ] o] §]}v e % E&} H]SeU o u v [JusS]oe
Ju% E vV E % E( ]S u vS 0 ¢ % E} . SE ve(}EuU S]}v o
jamais étéaussigrandX D ] o0 V]| s Ve <l Ve @S simulatibns ept
basées sur une analyse physique pertinente des phénoménes phyghiotiques rencontrés
Ve uv. u Z]v }ud pv }psloo P ule v "HAE X
Les premiers traux effectués dans le domaine demodélisation & la miseen forme des
plastiques ont porté sur les procédés des transformations des thermoplastiques. La premiere
simulation dans ce domaine remongeidfi }Y o[ }po u v8 ve 0O o v WA s
par une loi de puissand®5]. Ensuke, I'aveénement des ordinateurs a permis la résolution
numérique de problemes compliqués pour la réalisation des piéces ayant des géométries
simples, principalement avec la méthode des différences finies (FDM), méthode utilisée en

raison de sa simplicittDans les années 1970, le progrés croissant des matériels
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informatiquesa permis de résoudre des problemes réalistes avec des géomeétries complexes
en utilisant des méthodes numeériques plus dévelogpéomme les méthodes des éléments
finis (FEM) [3@7]. Tavyv E S o0oX }vS S 0 ¢ % E u] E- Su ] & o[ }uoO
2D rencontrédans le procédé de plasturgie [38]. Dans les années 80, les travaux de
modélisation ont été(} o0]e ¢« *uE& o[ S § 0 *Jupo S]}v M Ju%}ES u v
des polyneres [3842]. Grace &es avanceées, des logiciels commerciaux ont vu le jour dans
les années1990 comme Polyflow®, Polycad®, Moldflow®. Ces logiatdisent des
meéthodes de maillage et des solveurs sophistiqués et robustes permettant la résolution des
équations de conservation de base ainsi que le traitement des conditions aux limites.
En ce qui concerne le rotomoulage conventionnel, un logiciel ROTOSIM® a été développé par
Crawford et Nugent [434] pour simuler le procédé. Ce logiciel permet de déiaer les
vitesses de rotation des axes, de prédire la distribution de la matiére dans le moule et la
répartition des épaisseurs. Cependant, il y a des hypotheses trop simplificatrices qui font que
les résultats ne sont valables que lorsque la géométriendule est simple.
Toutefois, ces études traitent particuliéremeti® 0 u]e v "pHAE e §Z EuUu}% 0 *5]«
rares sont les études de simulation des procédés réactifs et notamment le rotomoulage
réactif.
Le rotomoulage réactif est un procédé complexei, gjoute aux difficultés a rotomoulage
JVA v8]}vv oU 00 = o u 8E]* [puv & 38]}v Zlul<p }v ul
trés particulieres. Les nombreux parametres mis en jeu et les interactions complexes parfois
mal connues pouvant existerentrey £ E v vS 0] S O0[}%S]u]e S]}v U % E}
}v ]Jvs E e+ VvS§ ]*%c}e E [}uS]oe SZ JE]J<H * %o}uE }Iu%E& v E
uje v "WAE U § Jve] 1 @& 0[}%S]ule S]}v H % E} X > u}
indispensable pouprédire le comportement du mélange réactionnel durant sa mise en
"HAE X
Dans ce travail, nous allons étudier une formulation thermodurcissable de polyuréthane. Ce
eCeSu & SJ( 8 & S E]* % & o (}E®u S]}v [pv Pnb ~P 0](]
solide et le matériau ne peut plus couler. A ce stade, la piece est formée et on peut ainsi
%o E } M ulpuo P X Avs 83 ]v E *$ Uo uovP & 3]}
possédant une viscosité relativement faible. Donc, le procédé thnmmaulage réactif peut
étre simulé % E unV }uo u vs [uv (ou] Alecp pA&E o U CE ( o] &

différentes forces quisont principalement la gravité, la force de vist@set la tension

19



superficielle. En résumé la simulation du procédé compe la modélisatiorde

o[ }po uvsU o ]Jv SJ<p S 0o EZ } ]v SJ<p Jve] <p 0 » SE ve( C

[.3.1.Modele physique
>[ S [ }HOo u vSe (O] = 8 E]S % E -Jokes qui S]}ve
traduisent les conservations de la masse, @ <«u vS]S U}UA u vs § o[ v
totale. Pour décrire le comportement thermodynamique du fluide on associe a ce systeme
Mv  <g S]}v [ § §X
Equation de conservation de masse
>[ <u S]}tv Jve EA 3]}v O U e Ve O ee][pV «([0opE]S]Y}He %0
forme:

&R T - i
OUR ¢35 0 A]3 e« [ }upo u v$

Equation de conservation de quantité de mouvement
Le principe fondamental de la dynamique indique que le taux de la variation de la quantité

de mouvement du @lume V est égal a la somme des forces extérieures.
WIHE pv (op] Vv AS}v] v ]V Ju% E <] o U 33 :<p 8]}v o[ E]S )}

OR S.. .
oP e

Cette équation fait intervenir plusieurs types de forces camles forces de pression et les

forces massiquecomme la gravité.

Pour un fluide noav A3}v] vU of <pu 8]}v « lu%o ZA](] § pv 8§ GEu
contraintes « est intégré pour tenir compte du comportement viscoélastique du fluide.

>[ <p 8]}v ~mdtie  A]
!I—f‘L CE=iaF3i2 LA

En tenant compte des forces de tension de surface, les conditions aux limites a la surface
0] & <[ [@B}A v§

FLEJA& L tG@& JAa®PL T (1.5)
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Ou n représente le vecteur norma : la tangente «: tension de surfacek: la courbure

p : pression.

En rotomoulage réactif, la tension de surface joue un roéle important en ce qui concerne le
mouillage de la surface interne du m MAE % E& u] E* ulu vSe 0O ul]e Vv "pu
fluide brasse cette surface permet [} S V]E pv <pE( ]vs Ev D@ phus, 0 %o

elle est responsable de la création et la superposition des différentes couches de polymere.

ve o[ «<u dubian de la quantité de mouvement, les forces prises en compte sont les
(JE « []Jv ES] U % E *+]}vU PE A]s & Ale }+]8 X ve pVv
S vel}v eu% E(] ] oo }vs O[Ju%}ES v U ]Jo ( uS i}us & pv
linéique.
> Ju% & ]Je}v VSE o0 ¢ (}E + []Jv 5] S o0 (}E - S vellv
conduit a définir deux nombres adimensionnels nombre de capillarité Ca et le nombre de

WeberWe.

- Ve O * }1 o v}iu &E Z Cv}eneest faljle #A0 g, le nombre
de capillarité est le plus influent
% L R S,
(S} a FOR,
- Ve O * }1 o viu &E Z Cv}lo - o[ }HO04dA(vY, leS Ju%.}E
nombre de Weber est alors le plus influent
é.R )
94 L 5 Sy,

OUR ¢35 0o A]3 .+« [ }yalongwelbcaractéristique edla tension superficielle.

< 8]}v Jve EA 3]}v o[ v EP]

>[ «<u §]}v o }ve EA §]}v o[ v EP] <[ (E]S 0 uv] E ep]A
. 06_ , . N "
%~ F 6% RE& F Ge6 L OE RP  :si;

Avec % la capacité calorifique eiGle coefficient de conductivité thermique. En plus des
MAE S CEu - }v p S]}v S JVA 3]}v 83Z Eul«p U of <p 8]}v
[ v Eeéontient un terme source QU i} usS % }luE S V]E }u%s o[ £}8Z
E S]}v E S]] po-eghawvfhenrent ds fluide da au cisaillement3(® est négligé
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dans le cas du rotomoulage car les vitesses de déformation sont faiblegadigsons des

propriétés physiques au cours de la polymérisation, telles que la conductivité thermique, la
capacité calorifique et la densité du mélange réactif sont négliffss

Cinétique et comportement rhéologique du mélange réactionnel

Lors du reomoulage réactif, des transformations chimiques de réticulation sont
volontairement générés, de maniére contrblée via des équations différentielles qui
expriment la consommation des réactifs en fonction du temps réactiothel B: R6;
caractérisant ainsi le mécanisme réactionnel.

>[ £}SZ Eu] P v &E % & o & S]}v & S] po S]pde «S E %o
o[ <p S]}v Jve EA §]}v ol v EP] ~iX0+X §S§ v EP] *3

suivante[47] :

oL A* :sq;

®l®
proler

> e« (E S]}ve %}oCu E]e S]}v [ }u% Pv vS [uv o A 3]}v
conduisant a une augmentation substantielle de la viscosité du mélange réactif, ce qui influe

[Mv uv] E vVv}S o <suE o }podw précédgr PquyrdEaractériser ce
comportement, des lois rhéocinétiques doivent étre intégsé ve o[ <u S]}v 0 <d VS§]¢
du mouvement.

Ve §§ S§Z <« U vipue o0o0}ve Sp ] E o ( E&] S]}v [pv %]
thermodurcissable a partir des prggE s U E * %}0C}loe S ]¢} C v § «X Kv § v§
lois cinétiques et rhéocinétique du mélange réactionnel en mode dynamique (anisotherme)
afin de se rapprocher aux conditions réelles du rotomoulage.

Aupo S]}v o[ }Ho u vs

Le principe de la siulation numérique des écoulements repose sur la résolution pour une

P }uSE&] }vv U o< <u S]}ve (}v uvsS o - O u V]«u e (O]
eventuellement coupler aux équations de transfert thermique ou de réaction chimique.

Dans le domaie de la plasturgie et notamment les systemes évolutifs, les problémes sont,

en général, beaucoup plus complexes de par, en particulier, le caractere multiphasique des
écoulements, les réactions chimiques et le comportement rhéologique des fluides.

Les preriétés finales de la piece dépendent fortement de la qualité des écoulements qui

sont produits danga machineU E o[]vsS ve]S e S ve( ESe vV % v (}E
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}vs § [ *% U (opn] -U %oZ o U []JvS vV eUdes % E}]e
écoulements dans unenachineU § e PEvV UEe* 0} 0 }u PO} 0 ¢ <pu C
déduire (champs de concentration, de dissipation énergétique, de température, puissance
dissipée, perte de charge, distribution de temps de séjour, etc.), nous ade almieux
définir la géométrie de notre équipement et a régler avec pertinence nos paramétres
opératoires.

On peut distinguer deux catégories de méthodes pour étudier et simuler les écoulements
les méthodeslagrangienneset les méthodeseulériennesX étufle du fluide par les
méthodes lagrangienreest effectuée dans un repére lié au fluide. Quant aux méthodes

po ] vv ¢ of Su o[ }po uvs ¢« E o] Ve uv E % E (]A&
appel a des techniques numériques trés diverses. @ les méthodes basées sur un
maillage, telles que la méthode des éléments finis, la méthode des volumes finis et la
méthode des différences finies. D'autres méthodes numériques dites sans maillage sont

o o epuE pv ] & S]e S]}v 0 —ds %u des PartiEules dont |e calcul des
PE v HE* %ZCe]lcp s % v pn viu E VL ¢ }Uu % ES] po o A}
éléments naturels (NEM) [47] et la méthode « Smoothed Particle Hydrodynamics » (SPH)
[48-50] sont parmi les méthodes sans maillagriramment utilisées dans le domaine de la
u Vv]<u e (On] e+ Vv}S uu vsS ve Of[]v U*SE] %0 *SHUEP] S
Les travaux de simulation sur le rotomoulage réamtiit €& E ¢« 3§ }vsS § (( Spu o[
des logiciels commerciaux et en pariien le logiciel Fluefftqui exploite la méthode des
Volumes Finis [30,50] et depuis plusieurs années, un code de calcul basé sur la méthode SPH

3 v A 0}% % U V3§ ve VISGE o0 }E S}JE % }UE <]Jupo E

rotomoulage réactif [30,553].

[.3.2.Travaux antérieurs

Méthodes des Volumes Finis

Les premiers travaux de notre équipe ont débuté par la simulation du procédé du
rotomoulage réactif par le logiciel commercial Flti@e logiciel commercial est basé sur la
méthode des volumes finis. Dan $§§ § Zv]<pu U o }u Jv [ Su 5 ] @
plusieurs éléments finis par un maillage fixe ou déformable servant ainsi comme un support
%}UE o & c}opSJlv ¢ <p S]PYE[ [0 ulMdXu VS [%Z ] (
immiscibles comme ahs le cas du rotomoulage réactif (air/polymere), la méthode des

volumes finis est utilisée pour déterminer la surface libre [54].
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En premier lieyo « SE A p&AE €fie }vd % Eule [ *3]Ju & o[]v(op v

sur le temps de cycle comme paxemple la vitesse de rotation du moule, la quantité et la

Als }+]18 U %}oCu E X > SE AJo 3135 % v v3 oJul]3 U Vv %o

modele rhéocinétique approprié. Par la suite Mounif [30] a effectué des simulations 2D

(figure 5 d¢ du logiciel Fluefiafinde %o E ]E o }po u v [pv E ¢]v %o}/

o[]JvS E] HE [pv Co]Jv E v E}S S]}v ¢« o}v *}v A % E]V ]% 0X

étant newtonien et incompressible. La chaleur générée par la réaction de rétarulétait

prise en compte tout comme la variation de la viscosité en fonction de la température et du

taux de conversion de la réaction.

La modélisation du procédé par la méthode dedumesf]v]e § ]S . *UE o %o %o

numérique utilisée par Ammar [55 %o} U E ¢Jupo E o[ }Ho u vS [uv §Z Eu} %o

o[]vi S§]}vX §§ u sZ} }ve]es E *}JH E 0 %E} owu 0

presson/vitesse sur les domainear interne et fluide, représentés en 2D par un maillage

triangulaire.Les résultat } § vpue % E §S§ u sZ} V[ S ] VS % ¢ * S]e( ]
]  uo E %E « vs X ] [ £

PE v 1(( & v Ale }°]8 § vel]$ . MAE %Z » U of ]d

V[ S VS % ¢ S 0 S 0o suCE( 0

surmorter cette difficulté, la méthode Smoothed Particle Hydrodynamics a été adoptée.

Figure5: Simulation 2D du rotomoulage réactif par la méthatésvolumes finis pour une
viscosité de 0,1 Pa.s, a t=3 s[30].
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Méthode Smootled Particle Hydrodynamics (SPH)
W Eu] o u SZ} + <pg] % Eu SS vS§ eJupo E o[ }udO u VS U
déformations comme ceux apparaissant lors du rotomoulage réactif, on trouve les méthodes
sans maillage notamment la méthode Smoothed Partic, C E} Cv u] ¢« ~"W,eX [ 8§
meéthode particulaire ou le fluide est assimd@n ensemble de particules. Chaque particule
est caractérisé par des propriétés hydrodynamiques (masse, volume, densité, viscosite,
% E ++]}Vv Yedprikeige de la méthod8PH repose sur la reconstruction de champs a
% ES]E [pv vu P %0}]vSe Jo E S S *}E }vv X > o S ]o-
présentés ultérieurementchapitre 1\j.
Dans cette section, on se contente de présenter les résultats obtenus par M80r&b] et
Riviere [52,53].
Dans le travaide Mounif, le } O HOo pS]o]s % CEu $5 18 [ (( Spu &E
[ }po u v8e v }V(]JPHE &]}v 1 Ale flourgé 6 monwé lessrésultats
obtenus a partir de ce solveur. On peut y ohse le transfert de chaleur entre le moule et
o (ou]l Jve] <p o A E] 8]}v o u-ee A}lopulcpg p YuE-
variation étant négligeable (0,5%), elle a permis de vérifier le comportement incompressible
H (op] X % & §dide vigqosité, lek@phénomeéne de cascade a également pu étre

observé.

Figure6 : Simulation 2D du rotomoulage réactif par la méthode S¥atiation de la masse
volumique (@Q)etdtu PE ] vS SZ EBu]<p ~ ¢ penmantla¢=3,56[30}no0

Ce travalil a été repris par Riviere qui a appgiigsieursmodifications au code. La premiere
a consisté a accélérer et optimiser les temps de calculs des simulations. Pour cela le solveur a
§ % E o0 O] o[ ] OpenW Pt housédl}algorithme de recherche des
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% ES] po o A}]e]v - § u]e VvV %0 X V % & oo o U o[ Alous]
réactif au cours du procédé a été prise en compte, en intégrant au code de calcul un modele
rhéocinétiquedéfiniev u} ]¢}8Z GEu X >[ Z *]J}v W %}oCu E *pE 0 %o
étre prise en compteP (E H A 0}% % u vs [pv }v ]8]}v o]Juls [ Z
Des modifications ont également été apportées au code SPH pour effectuer des simulations
dansuw }Vv(]PH&E S]}v T X e u} J(] S8]}ve }vS % Eu]- eJupo &E o
du rotomoulage réactif avec des géométries différentes (cylindre, hélice, liner polymorphe).

Lafigure 7montre les résultats obtenus a partir de ce solveur en 3D.

Figure7: Résultats SPH pour le cylindre 3D (400 000 particules) [52].

Les résultats obtenus étaient donc encourageants et ont permis de démontrer la nécessité

de poursuivre des travaux de recherche sur cette voie.

Cependah, dans ces étudesa tension de surface était négligée et le systeme réactif était

consdéré comme un fluide newtoniere qui est loin de la réalité.

E}ISE SE A ]Jo }ve]es }v Ju%o 8§ E o } o poU v SE
de nouveaux parametres physiques liés au matériau comme la tension de surface et la
viscoélasticité. En parallele, nous intégrons un modele rhéocinétique obtenu dans des

}v 18]}ve Vv]e}SZ Eu ¢« (]v E]E o[ A}ous]}v E oo o]

26



réactionv o }v(}Eu u vSs <@ Of}v % ps €E v }vSE & &E 00 u V
"MAE p %}oCu E X
|.4.Etude et modélisation du systeme réactif Polyols Isocyanates

[.4.1.Polyuréthanes

Les polyuréthanes contiennent un groupe uréthane et résultent de la réaetitre un di-

ou polyisocyanate avec un-diu polyols edesallongeurs de chaine qui constituent les trois

%o E]V ]% UAE }Iu%o}e VSe e X > ju Jv Je}v e SE}]* Ju%o}e
une gamme tres étendue de structures et de propriétés.

Les %o }0oCHUE SZ v e ~Whe } Hn% VS HV %O % ES] po] E Ve
plastiques en raison de leur grande diversité au point de vue de:

- la structure : ils peuvent étre linéaires, segmentés (thermoplastiques) ou réticulés
(élastoméres et therrmdurcissables)

- lacomposition chimique : outre les groupements uréthane, ces polyméres contiennent en

(U VE]E %o E(}]* JU%JIES vE o PE}u% * 8 EU §Z EU uE U

Figure8: }u ]Jv ¢ [uS]o0]e pdlyuvethpnd57].
Grace a cette diversité, il est possible de préparer toute une gamme de polymeres aux
propriétés tres différentes touchant de nombreuses industries (caoutchouc, peintures et
A Ev]eU u 8] E « %0 *3]<p *o 3 %0 S ationg FigoreBDeais leun [ %o %o O

découverte par Bayer et al. en 19338], la production du polyuréthane ne cesse de
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o[ E}ISE S§ 00 & % & VS SHoouvs A9 pw u E&Z u}lv]
ulv]o o[}E & id0 ulJoo]}ve oduigtion mondiditieplasti§isetie

280 millions de tonnes [59].

[.4.1.1.Isocyanates

Le toluene diisocyanates (TDI) et le diphényl méthane diisocyanates constitsedeuls

( ulJoo ¢ %o E]vwsdcyanates ufilisés dans la synthése des polyuréthanes. € p

utiliser les isocyanates sous forme de prépolymeére etlaesle but de faciliter la mise en

"MAE § [UO]}E E 0+ %E}%E] 8« u V]cg e pusd E]puX
fonctions tNCO sur des groupements OH ou autres (dimérisationétrgation).

La synthése des polyuréthanes est basée sur la haute réactivité des isocyanates. En
effet les fonctions tNCO posséd# une réactivité élevée en raison du caractere
électropositif tres marqué du carbone lié aux deux atomes électronégatifscemts :

o[} £ECP v & o[ 1}8 X 88 & 3]A]3 o A E v .dles E pe o
seront plus ou moins favorisées en fonction des réactifs et des catalyseurs utilisés ainsi que
des conditions opératoiresfigure 9. Les composés réactifsont ceux présentant un

hydrogene labile et également les isocyanates-m@mes.

Figure9: Ensemble des réactions impliquant isocyanate[60].
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>gjquation (a)est la réaction principale permettant la synthese des polyunéts. Elle a lieu
entre le diisocyanate et le polyol, ou le diol allongeur de chaines, pour des températures
comprises entre 50 et 100°C. Cette réaction est réversibidedds de 17€220°C selon les
structures [61,62]. Quant aux autres réactipefiessont considéré&s comme secondaires et
elles peuvent se produire sous certaines conditions.
>quation (b) }v p]s o (}EuU S]}v O[HE -p]s o[ <} ] S]}v
o[ u]Jv X
>fquation (c),représentnt la réaction isocyanate/eau, est un@action lente qui nécessite
o[pnus]o]e S]}v S 0Ce uyE+ S [ P]S S]}vX /o * (}EU M (]Jv O M\
de dioxyde de carbone (GOCette propriété sera utilisée pour, respectivement, durcir les
Ulee ¢ 3 Vv %o E}A}cu E o £% ve]}vX
On peut observer & des températures élevées (IMIE U }u A  puv £ + []*} C v
gue le groupement isocyanate peut réagir sur les fonctions urée ou uréthane formées
précédemment, pour former des biurets substitués ou des allophanates (équations @), e et
[64-66].
Les isocyanates peuvent aussi réagir avec des acides carboxyliques formant des groupes
amides (équation i).
En présence de certains catalyseurs a base des amines tertiaires ou sels alcalins, les
isocyanates peuvent réagir entre eux pour formees diméres équation ¢, ou par
trimérisation pour former des isocyanuratei&guation h) ou carbodiimideséguation j).
1.4.1.2.Polyols

*}vs * % E&} H]Se ZC E}AEAECO * %o}ee VS pv PE}IPU% u vs ZC
fabrication des polyols, on slingue deux groupes différents. La premiere catégorie dite
% }0C}l0e %}0C SZ (E 5 eCvSZ §]- % ES]E Rgel; [ SZCo
ayant une masse moléculaire entre 100 & 7000¢ @armi les polyols polyéthem trouve:

le polyéthyene glycol, le polyoxypropyléne glycol et le polyoxytetraméthylene glycol.

Figurel0O: Exemple de synthése des polyols polyéther
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Le second groupe de polyols polyesters, ils sont obtenus paoligestérification d'un

diacide, comme l'acide adipique ogcaprolactone, avec des glycols, tels que I'éthylene

glycol ou le dipropyléne glycslont des exemples de polyols polyesteFsg(re 1). Les

% E} U]Se } S VHe %o}ee VS . E S E]J]*S]<p * U V]<p o %oOpe

polyols polyéther, mais unei}Jve }vv & ¢]*S v o[ZC E}oCe X %00 e U
U }U% %ope o A U <u] v ]38 o0 u]esdeuvrddstormatiqn au] % U V3§

chaud.

Figurell: Exemple de synthése depolyols polyester.
Kv % p3 pee] SEIUA E [ USE +» SC% % }0C}oe }uu uWAE
aminés.
1.4.1.3.Allongeurs de chaines
Les allongeurs de chaines sont dessilpeuvent étre des composés aliphatiques comme
o[l $Z2Co v 1Mo @StwU ]}powrdes molécules aromatiquesydroquinone bis(2
hydroxyéthyl)éther de faible masse molaire entreZ80 g/molpermettant la formation de
réseaux tridimensionnel67-69].
1.4.1.4.Gtalyseurs
>[ i}us Alo}vs |E . § 0 C erqaHonngll cantenanP des isocyanates et
0 }}oe % Eu § | 0o EE®o E S3]}v 0 EEvV E %}ee] 0 .
systemes de catalyseurs sont utilisés u]v ¢« § (ES] J]& ¢ S 0 ¢« « 0 [ S JveX
>[ S§]}v § oCS]«p « Bdwur |8 r@aétjor) Blcotdocyanate implique la
(JE&u S]}v [V }u%eo A VSE o0 PE}Uu% u Vigurgel2@. CeS ¢« S O]
Ju%o £ A E P]J]E A o o }}o %o} pfiuresddE B [AQ-TH]. O[uHE 8Z v
Les organométalliques qui catalyseat u  v]eu @& 3$]}vv 0 *}v3 *}puA vs§ .
O * * 0° 0 °* %O0OU* }UGE} \BSee8S}vy pfE S O ] uSCo Jo PE&E S [ § ]
*}vS usjo]e - (]o Jo o E SE +« E SJ(*U § Ewr<p vs |

w

vieillissement du plyol. >[ (( § S oCS]«u * S ]gavecusacyaraje pgénere
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un complexe intermédiaire. Son réarrangement conduit a la formation de la fonction

uréthane figure 12 cd) [74].

Figurel2: Mécanisme réactionnel entre NCO/OH catalysés par : (a) et (b) amine tertiaires
[72,73], (c) et (d) catalyseurs organométalliques [74].
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I.4.2.Modeles cinétiques dédiés aux polyuréthanes thermodurcissables

Pour pouvoir simuler le procédé du rotomoulagéactif, il est nécessaire de connaitre

o[ Alous3]}v ZJul«pu e % e u]* Vipg veo-e }v]S]}ve E o

des matériaux. Ces modéles permettent de définir les taux de consommations des réactifs

en fonctions du temps et datempéraure.

Troissortes de modeles peuvent étre proposées pour etudiasihétique de réaction entre

polyols et isocyanates formant des polyuréthanes thermodurcissablgd %o %0 E} Z

mécanistiqgue qui déve des mécanismes réactionnels,[| %o % &} Z %oZ quéwgw }o}P]
JEE %}V MV U} 0 U%]E]<y }vS o desenglphysiqueEmMaisyqyivs %o o

prévoient au mieuxe comportement cinétiqueet enfin les méthodes isoconversiontes.

Cette derniere approche est indépendante du ishdu modele cinétiguet nouslivre des

JV(}EuU 8]}ve epE o0« v EP] « [ 3]A 8]}v e ve }vv 'SE 0 u V]

Les modeles mécanistiques

En absence de catalyseur, la disparition des fonctions alcools¢myanates) au cours du
S U%oe o[ E]S W

@1*? @ %P
0 * 9 &
F @PLF @PLGO/c)P>1 : -

Pour simplifier les modéles cinétiques, nous allons introduire le taux de conversion dans nos
lois cinétigus. Ce terme caractérise le rapport au cours du temps sur legoes présentes,

$]o %3 (JV] % & o[ <p §]}v ~/XifsX

. D%P,0%P A*Y, A *? .
UL L o Yo
D% L 1 *7

Ve 0 ¢ }v ]J8]}ve 87 Z]}u SE]<cH 0 [HO) déViputlhlavg sous & v ~
forme suivante
@1*? _@0%? @U

d —-6 - He -
F @PLF @PL@IBGSF ; D a5t

Ce modele cinétique décrit bien les cinétiques de condensation des fonctions OH avec les
(}v 8]}ve E K ipgecp] e 3§ uAE JVA E ]} 0-8B%)75]]A u v3 o0 A « ~6
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V % E * Vv [V 8 0Ce HEU o § p/Ereprésgutde @r Lpe dattigte ! $ E
[IJE & :SE}]-

%Lé-:sFUﬁ c&U

Chattopadhyay et al[76] ont montré suite a une étude comparative entre les modeéles
u Vv]eSj<p e [JE & i ipecpuy[ SE}]*U <p o u} o [}E & 1 &
réticulation des polyuréthaneDes travaux antérieurs ont étéanés par Farzaneh [7fjour
décrre la cinétique du polyuréthane. Ses travaquortant sur la cinétjue de la réticulation
du polyuréthane dans des conditions isothermes a température constante @@°@ermis
u} o]e & o[ Alous]}v o }VA E-]}v Z]mds par unmoddle $]}v n
[} E& & aibXaubela de la conversion de 0,75, la moadéls]}v v[ <3 %eoqud avec
o[ £% E]u Céttes [déwidtion est due soit a0 Vv}iv % E]e V. }u%e$S o[
MS} S oCSJ«p O[ME SZ v }u *}]S pAE E S]}ve o }v JE X
v ((SU o[ (( 8 [ u8} S oCes % & o0 ¢ (}v $]iré [A&E ef Estv %0 |
Pv EouvsS SSE] p o unE o] 15[79] uwuS@E v3 S A q[AH( 3
autocatalytique des uréthanes est di a la polarisation des fonctions NCO par des liaisons
hydrogene.
GEORJON[80] a proposé un modele autocatalytique dédiépalyuréthanes dont la forme
S }lvv % E O[: &£ % E <]}V
%@LZ(:},EGSU;ZSFU; L &V,
Oou:
ki, ko : constantes de réaction
kxarwW § Eu E S E]* vS o[ (( 8 pS} S oCSJ«u X
Par la suite, Sato a propé un nouveau modele en tenant compte de trois effets dans
o[ Su ]v §]<u * %}o0CuHE SZ v «U of (( 8 S oCe HEU of ((
autocatalytique[81] X U} o % @E « v3§ o[ A vs P u] p&E£  (Jv]E o =
enprenant v. }u%S of[]v(ou v H S 0Ce pCEXpd ladHormati®dEdW ]Jo v[]
réseau tridimensionnel.

Q@

U . . . . .
_@|5 GOWRFU:A*ZFUCPEGUO%RFU:SL*2 FU;

EGR2=PO%RFU:X*3FU, & W
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Les méthodes isoconversionnés représentet une aus (E %o% E} Z %o} E O S
cinétique du polyuréthane, elles sont représentées par un panel de méthodes
indépendantes du choix du modele cinétique et qui livre des informations sur les énergies

[ 3]A §]}v e« E S]}ve u]- Vesi moRédesvisodgnvetsionnels sont des
S Zv]<«pu 0]** P % Eu 83 v3 [} 8§ VIE o[ A}ous]}v ol v EP

H  PE JIVA Ee]}v 0 E S]}vU e« ve % E cupiotole E [V
mécanisme réactionnel>[ v oCe ]<} }ndle@Ee Hpwnées cinétiques (température,

PE JVA E<]}v SI}p A]S o E 3§]}ve }ve]es oO0}E- 0
Ao uE o[ v EP] [ 3]1A3NV(}%%%}IE us PE JVA E-]}v rL

( 1E [ZC % }SZ « «pudE frequances AuriEsur la fonction mathématique ~r e
supposée dcrire le mécanisme réactionnel

e
@

,5 #actleT6pa.U, &8 X
Avec:

B: U;: est une fonction cinétiquest P ~ est sa forme intégrale.

CU, L+ @Uu By,

. BU;

>[ Alops]}v o[ v EP] [ 3]A 3]}v %% E v$§ r } % vp
isoconversionnelles peut étre interprétée en terme de mécanisme réactionnel permettant
ainsi de choisir le modele cinétig@eappliquer de maniere moins empirique. Par exemple,

MV 1 }veS vS pu }uE- o E S]}v]v ]<p E pv u v]eu &E
% }UA v 18CE E]S % E pv u} o ]Jv S]«pu Hv ¢ po v EP]
A E] 8]}v ours de la réaction indiquera un mécanisme réactionnel plus complexe,

v *¢]3 vS pv u} o ]Jv 8]« % Ope] WE+ v EP] + [ 3]A 3]}vX

tN¢

Les méthodes les plus couramment employées sont alors celle de Friedman ou celle Ozawa
FlynnWall [8284] ou encore céd de Kissinger généralisée (KissirgkahiraSunose)
[85,86].

Ve O e [ A% E&] Vv ¢ Vv u} Cv ulj<p U 0o % E} owu *S %00
equation intégrale rigoureuse permettant le calcul dgrte peut plus étre dérivée. Il est

cependant possible[} § VIE ¢ A% E *¢]}ve u}C vv v8 ES Jv ¢ %o % E
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e [ A% E]V = v 0o0CP § u% E SUE Alg oo Z u((

posant§ L = ,o0v }v.o (}&u u} ](] o[ <p S]}v /IXio W
@y # i“’IF' B:U;
@6 m sy ®z

Et la forme intégrale devient, alors

#
%'o:;L4—aV|2:T; 4 {;

avec 2T LZ R &A@
La difficulté principale du calcul depE S <u[]o vV [pa& J0eSforme analytique

% Eu $S vS§ o po &E §S§ JvS PE o0 X > ¢ uUS HYE* %o E} %o} \
approchée de P(x) pour pouvoir obtenir une équation linéaire dont la pente donne

acces simplemend o[ v EP] [ S]A 3]}v %o %o SHifiégent€dmdiipdes >
intégrales linéaires proposées se distinguent alors par la forme approchée de P(x)
utilisée.

Nous allons présenter uniquement les méthodes OZAWVUXNNNALL et KISSINGER
AKAHIRAUNOSE.

La méthode OZAWAFLYNNWALL fait partie des métiodes intégrales linéaires et

E %o}le *UHE O[] %% E}AE]Ju 3]}v *p]J]A v38 U A 0o 0 %}pE I1iDEDO

HJZ;, waiurw sawifl (1.20)
Kv 0}E+U o[ A% E ++]}v o]v JE <+ul]A v3$doudwneEsériegs vs

[ xpériences en balayage de température

HIMH 8- AF H%U; F wai ur W sdw (@ A (1.21)
Quant a la méthode KISSINGERAHIRASUNOSEjo <[ P]S pee] [pHv u SZ}

c?v

]Jvs PE o o]Jv ]JE& X >tilbser.ad Jaslivastg} pour 20<x<50 :§; -
> u S$Z} < N v[uS]o]e % * 0 %ok revanchacorm@ toutes
O * USZ} « JvS PE 0 *U 00 V ] %% 0]<ch <Hu Y%o}hE HV %o E

température:

s M s g e
6o P T PE A e -at
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> SE}]*] u A}] pslo]e % }LUE o Su ]Jv S]cu * % }0CUE Sz
se fait par le biais des modeles empires. Dans cette catégorieedmodeéles, les
mécanismes des réactions ne sont pas toujours bien connus. Toutefssmodéles

% E » v3 v3 ol A v P [ A}JE « %m@na siE@ourvugide seas

%o ZCelcw X >[ ipeS u v8 ¢ % Eles cOdbes expérihtentai€l obtenues

sous certaines conditions. Donc, les parameétres ajustés pour une formulation ne seront

pas les mémes pour une autre formulation.

Parmi ces modeles figure u} o [JE E v }vs 0o A]S e SE ve(}E&uU §

par la relation suivante

V] = )
# Gs U® Dau;

®l®

Dans cette catégorie, on trouve aussi le modéle de Kamal et Sourour [89] qui est une
extension du modele autocatalytiquet est aussi considéré commenunodéle empirique

dont la forme mathématique est

T= “ <
T—L t5E WP ;isF U2 Cav;

Ou: m et n sont les ordres partielde la réaction et le;ket le Kk sont les deux constantes de

la réaction. Ce modele a étée EP u vS usS]o]e ve o[ S Jv §]<u e %o}
thermodurcissables [902].

Dimier [93] a étudié la cinétique des polyuréthanes thermodurcissables par le modele de

Piloyan. Il a supposé que la synthése de polymére se déroule selon un mécartieise a

réactions:
@U 7 v
=k LI GtuA TLF—p(f %s F U;d0 L aw
@Raconr - 46

g est un facteur de poids défini comme le rapport entre la chaleur dégagée par la réaction (i)

et la dhaleur totale.

m, n représentent respectivement les ordres partiels de la réaction.
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Figure 13: Confrontation expérience (points) modéle multiréactions (traits pleins) a
16°C/mn [93].

Lafigure 13représente les réultats de simulations obtenus par Dimier et celle obtenues
expérimentalement otil y aune bonne concordance entre les deux types de résultats.

% v VvSU u} o Vv[ ¢S % %O0] 0 <u Ve e }v ]S]}ve v]e}S
conditions isotherme et se % WS <p[puv E S]}v % E }u]v vl SE]Ju vS§
E S]}ve [MUV % ES S [ USE % ES o viu E auwutbsd)ES vS
représente un inconvénient de ce modele.
1.4.3.Méthodes expérimentales du suivi cinétique
Pour mieux comprendr la formation du réseau tridimensionnel et mieux déceler le
mécanisme réactionnel, il faut utiliser des méthodes de suivi cinétique. Elles permettent

vsSE MSE - E ] E laogtréchuogu d( Jsystéme Polyislocyamte tout en
donnant une idéesur les parameétres influencant la réactioRuisque les réactions de

E S] po S]}ve %}0CUE SZ v }vsS AE}SZ Eu]<pg U o[ v oCes V&

¢
vs ; Q(t) &t la éidleur dégagée

S 0 u Sz} [ voCe 0o u] p&E %0 S % }UE o SH o] v ¢
[94]. 383 § Zv]«yp ol] AvE P [ISE <+Ju%o U E %o] § v ee]3
usd] E X ve o e [pv @& 8] po 3]}vU o A]S e Z o uE
*CeSu E 3]( *3 %E}%}ES]}vv o0 u S pu&E [AV uvs o E
u

Uw PE [ A v
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Kv % nS Hee] pS]emetitRdes|pqus l&Esuivi cinétique des polyuréthanes comme la
spectrgoghotométrie a infrarouge en suivant la concentration des groupes chimiques ayant
un mode de vibration actif en infrarouge ou aussi les méthodes ulti@ssaont le principe
repose sur le suivi des propriétés acoustiques du systéme réactif pendant la
polymérisatiorf95] .

|.5.Phénomenes physicachimiques des polymeres

1.5.1 Gélification
Le processus de gélification dépend de la connexion aléatoire des molécules ou des
monomeres susceptibles de se lier a au moins trois de leurs voisines. La population des
moo MO * (E *poS vS ¢ 3 elop 0o ~ [}T 0o 8§ Bu <}oe ipecpu[ oOf %o
taille infinie: le gel. Au point de geles caractéristiques du polymere chamgele facon
notable, cequi se traduit par une augmentation brusque de la viscoshéE+ o[]v(]v] &
MPu vS S]}v ep ¢S vS] oo ML u} pbDurant la phage sdivant le gel, la
réticulation se poursuit et les chaines deviennent de plus en plus réticulées. Le systeme
comporte a ce momenka une phase insoluble.
La détermination © %o}]Vv S P o ¢85 ¢¢ v3] 00 % }UE O ¢ Jv peSE&E] o
partir duquel une piéce peut étre démoulée tout en conservant sa forme bien que la
réactionne soitpas encore achevée. On pourra poursuivre la réticulation du systéeme réactif
par une opération du post p]e*}v (Jv [ U 0]}E& E 0 * % E}% E] S * u Vv]<u
Pour déterminer expérimentalement le point de gel, on utilise un rhéométre a
}e Joo §]}v Cv ul<p v A E](] v8 o[pv ofiguedd E]S E + cp]A v
X Le tracé de la tangv § o }uE 0 Al]e }¢]18 v (}v 8]}v H 3 u%
v A E-,0[]v(]Vv]
x La divergence de la viscosité pour un essai Andltjuences
X Facteur de perte indépendaneda fréquence au point de gel,
x Egao]$ e uA& u} po ¢ '[ §'[[X
Les deux% G u] GEe @E]S E o o}vE ee | % P % E ]e %op]ecu[]oe s}v:
approximative. Concernant le troisieme, Win{@6] a démontré que dans certains cas ce
critére ne permettait pas de déterminer le point de gel. Enfin selon Halley &74l.c[ *S o

dernier critére utilisant le facteur de perte qui est le plus fiable.
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Figurel4: Les différents critéres pour la détermination expérimentale du point de gel.
Le taux de conversion au point de gelt étre alculé grace a la formule de Makosktiller

[98]:

s
( ({3 h
(SF s, §$$BF s;

I d - 3
Wad N y

avec U glg taux de conversion au point de geilo }((1] v 3" Z]}u (&)«

$Aes fonctionnalités moyennes en poids des réactifs.

[.5.2 Vitrification

La vitrification se caractérise par une perte de mobilité des chaines macromoléculaires.
Quand la température de transition vitreuse du systeme réactif Tg atteint la température de
o E S]}vU o0 *Ce*S U %o e o[ § S8 }us. D} estldpnc eno[ S
présence de phénomeéne de vitrification. Elle provoque une chute substantielle de la
cinétique de réaction car la cinétique de réaction devient contrélée par la diffusion des

especes reactives.
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L'évolution de la transition vitreuse du systemeéactif Tg a été modélisée par
o[ <p S]}v ] v 88} u} ](][9%p: E W ¢ poOS
16y, F & ;aU

— Az
sF:sF3&u

&:ULg E

ou G et f, sont respectivement les températures de transition vitreuse rdélange
E S3]( o[ § § ]v]&dstoun pargiwetoeXcompris entre 0 et 1 correspondant au
E %% }ES VvVSE o %0 18 O}E](]J<p Hpusd E]lpy of §3]v]s]

A%j
A%.

|.5.2 Diagramme Tempd empératureTransformationisotherme(TTT)
La connaissance des différentes transitions subies par un polymere sont des informations
%o E&E ] e » O} E-" O uje v "HAE X-Tempétattred ransformatiodo »
(TTT) en mode isotherme représente un outil trés intéressant pougrd@éner le domaine
o u]e Vv "WAE 35Z E (10Q®El]]** o
Lafigure 15montre que les diverses transitions (gélification, vitrification, réticulation totale
et dégradation) ont un profil bien particulier en fonction de la température de cuistdu e
temps. Plusieurs températures particuliéres sont a relever a partir de diagramme TTT :
9 Tgest la température de transition vitreuse correspondant a une réticulation nulle
du systeme. Lorsque la température de réticulation est inférieurepal@golymere
ne subit aucune transformation et reste vitreux quel que soit le temps de sollicitation
thermique. La mobilité moléculaire est faible et la vitesse de réticulation est
contrblée par la diffusion des especes.
9 Tge *S 0 S u% E SpPE [{re 3a GBurbesdé wel et celle de vitrification,
[ S ]JE <p %}uE pv «Clgg, la rédeukatiop et la vitrification se
produisent simultanément. Pour une température de cuisson comprise ergyet
Tge la vitesse de réticulation estlas controlée par la cinétique chimique et la
vitrification se produit avant la gélification.
9 Tg. équivalant a la température de transition vitreuse du systéme qui a entierement
réagi. Si la température de réaction est supérieur€gn, le matériau risque de se

dégrader.
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Figurel5: Diagramme Temp$empératureTrarsformation (TTT) théorique [102].

|.5.3Diagramme Tempd empérature Transformationanisotherme(CHT)

Le diagrammeContinuous Heating Transformatioi©HT) illustre les transitions dont le
systeme réactif dans les conditions anisothermes. Les températungEperes sont les
mémes que celle décrites pour un diagramme TTT, les transformations dépendant des
AlE oo o & e S U% E SPUE - SE ve(}EuU 8]}vX $ C %o
beaucoup plus des conditions de transformations du procédé de rotomoulage

Un diagramme CHT a été obtenu la premiere fois pour un systéme réactif-aporg a des

vitesses faibledigure 16 [102].

Figurele: | PE uu SE ve(}E&uU S]}v CVv uJ<pu [Hv <Ce@0R] wu]v
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Viald27] a pu tracer un diagramme CHT pour une formulation de polyuréthane avec la
superposition des courbes isoviscosité a des vitesses plus élevées et proches aux conditions

ule v "HMAE p E}3}ulpo P X

Figurel7: Diagramne CHT du systeme réactif polisbcyantes [27].

I.5.4 Modélisation rhéocinétique

>}E - o u]e Vv "HAGE ¢« §Z Eu} HME J*s 0 U 0 AJe }¢]3 pou
]JveS vS§ § 5 Jv(op v % E e}v Z]*S}]E SZ Eu]<«pu depld (Tvl]s
réaction, par la température T, la pression P, la vitesse de déformaiiina présence du

E v(}ES <p o[}V % US E % E « vs E Ve UV % E u] E S u%oes %o

cas général [103]

RL R:6&24BPK ;

Dans le cas de notre étude le polyuréthane utilisé ne posséde pas de charge, et lors
du rotomoulage ¢ cisaillement et la pression sont négligeabl@égnéralement, dans le cas
e «Ce3 u s E 3](*U o[ Alous]}v 0 Ale }+]8 *§ ]J]E S u vs

}vS8E€0 o pPu vs §]}v e 0}V H104 Eonc, nods]mous intéressons

< pgux modeles rhéocinétiques.
Halley et Mackay[105] ont effectué une étude détaillée des modéles rhéocinétiques
couramment employés pour les résines thermodurcissables. On peut subdiviser les modéles
rhéocinétigues en deux grands catégoriekes modeles mémistiques et les modeles

empiriques.

42



1.5.4.1Modeles mécanistiques
Les modéles mécanistiques}vs ¢ ¢ suE o0 § Eu]v S§]}v [pv & o S§]}v v
et la masse molaire en partant des parameétres décrivant les étapes élémentaires du
mécanisme éactionnel.
Modele de volume libre
Tajima et Crozier [106] ont proposé un modele rhéocinétique basé sur la théorie de
Alopu o] & €ii6+X >[ Alopus]}v 0 Ale }e]8 8 A% EJu % E
?:U%; L %:LiJ;étB F &;
R:6; %.:U E6F G

radf;

Les paramétres %:Uget %:U; sont des constantes indépendantes de la
température. T est la température de trasition vitreuse etl3: . ; correspond a la viscosité

mesurée a cette température.

SRS < S]}v S u} ](] %o}UE S VIE }u%oS o[ A}ous3]}v
transition vitreuse au cours de la polymérisation et ainsi la température de transiti
AlJSE pe « E A% E]Ju v (}v 8]}v un S p&E & S] po S]}v €iidU
R:6; %:U; 6 F §5:U; g

HBB:eU;G" %:U, E6F G:U;

Tair;

Modéle moléculaires:

Tenant compte de l'augmentatiodes tailles des chaines moléculaires qui tendent vers
I'infini au point de gel, Valles et Macosko [110] ont suggéré un modeéle a trois parameétres
pour illustrer la dépendance entre la viscosité et la masse moléculaire.
R:R&; L Ry:6;4% L als
(% :6;suit la loi d'Arrhenius.

/%4 : masse moyenne molaire en poids.
WIUNE pv %}oCu E o]v ]JE U o] A%} v3 ( A ud i %IuE o « (]
pour les chaines enchevétrédzour un thermodurcissable, f vaut de 2,45[110].

Lipshitz et Makosco[111] en ont développé modéle moléculaire dédié aux polyuréthanes

L
& [ ETh )
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ol # & Yet 5sont des constantes ef'fest la masse moléculaire moyenne initiale.

Modele de percolation:

Au voisinage du point de gel, la divergence de la viscosité est due a la réticulationesntre |
agrégats macromoléculairese Comportement a été modélisé pdes modéles de gel dans

O *<l 0* 0 ]*8 v U % }]v3$ P o Vv SydHE *}ve3}¥A @«]1%v Eru 3G
principal. Le modele proposé par Castro [112] a été souvent utilisé dans le cas des

polyuréthanes :

R: UB; L&(3$3@£—G LAy

Wonr
avec [ L # AT@‘-I,Aet U ggst le taux de conversion au point de gelet >sont des

constantes.

1.5.4.2Modéles empiriques

Quant auxmodeles empiriquesappelés autrement modéles phénom@ogiques, ilssont

basés sur des approximations des évolutions de la viscosité par le biaisladiens
mathématiques mais] o« Vv [gasStoujours des liens physiques avec la structure ou le

u vVv]eu & S8]}vv oX SIS CE [ £ u% 0 Wr Malkinfl18], apphque} %o %o %o

au polyuréthane qui tient compte des différentes étapes de la réaction avec la prise en

}u %o S o[l (( § M %o}]Vvs P o o}Ee<cu[]o V[C %o ¢ ¢ % &E S]}Vv
- ISEGPO .

avec Get =des constantes ef’correspond au temps de gel.
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CHAPITRE 1

Matériaux et méethodes
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[1.1.Matériaux

Le mélange réactionnel dmlyuréthane est fourni par la société RAIGI (Row&awntDenis,
&E v X /o [ P]S [MHV *CeS U Z pS uvsS & SJ( }vS o E %o %}

un (NL s*X > % }oC}o S (}E&upo % ES]E [Mv u o VP % }0C}C
f}v §]}vv 0]8 u}C vv TUTX >[]*} C v S 8§ «eCVvSZ §]- % ES]CE
Ui 8§ [puv ]}0 %}0C 8 E %}0C}o SC% % }0C ]% S PoC }o
800 g.mot".

1.2.D sZ} « [ v oCe-
[1.2.1 Analyse enthalpique différentlle

Pour suivre la cinétique de réticulation du mélange réactionnel (Isocyanate+ Polyols), nous

avons utili®€ o[ %o % E ]o 0}EJu §E] ](( EMUEJe dA Instruners P~
e (OpE - 1}8 X >[ %% E ]o § vé]o@&}v viiS]eeXvs puv  Z
Le principe de mesuréhermique E %o}e °*UE O0[ZC % }SZ -« 0 % E}%}ES]
AlE oo ZoUuE PP U YI3U % E o +*CeS5u E 3]( 8 o
réaction:

@U s @ "

@Pr3, @ ;
Dans notre étude, nous allons étudier la cinétiode mélange réactionnel a différentes
AlS oo utvs S u% & &appacher(plus finemhentdes conditions de mise
en "uAE

En mode anisotherme, letasE [ A v u v$ o E S]}v 8 A% E]Ju % E
conversion en fonction de la température en utilisant la vitesse de chauffe q

@V ey oU
@remet Yos

Avec g vitesse du chauffeT: température V :itaux de conversion.

a;

- Protocole expérimental

Le systeme polyuréthane est réactif des la mise en contact des constituants des
groupements isocyantes et groupements hydroxyls. A cet effet, la préparation de
o[ Z v8]oo}v }]8 eu]ACee uw protoeolep tves rigoureux pour obtenir des

mesures répétitives et reproductibles.
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La réactivité de ce meélange impose de travailler le plus vite possible. Le mélangeage se fait a
o[ ] [MV *% Spo uv] € v EP]J<p HE vS il o }v X
Pour les nesures sur DSC une quantité de matiere de I'ordre de 10mg est introduite dans la

%0 * 1 O Uu suE X Kv v}S <g 0 % ¢ U o =« ES]ee P § of]ve
doivent étre réalisés en des temps trés courts (20 & 30 secondes).Le four de lafBx@i se

S o[ *¢ ] % us u EE EX

> HUMO * § U%oe S (W 0i * }v U Jo [ P]S [pVv }u% E
mélangeage et un temps suffisamment court pour éviter un début de réaction. Puis on
réalise des mesures a des vitesses de chauffes de 5Gin# de-50 & 220°C puis on fait un
deuxieme passage pour assurer que la réaction est complete. On noteeguessais sont
réalisés sous azote.
[1.2.2 Analyses rhéologiques
>[ S H Ju%}ES u vsS EdeldmgeRéagtionnel de polyuréthane egtatisée
sur un rhéometre ARES de TA Instruments en modegiama déformation contréléeNous
travaillons en géométrie plateaux paralleles de diametre 25 mm avec un entrefeb cerd

(figure 18.

Figurel8:Rhéométre RES.

- Protocole expérimental

Pour les mesures rhéologiques, on effectue le méme protocole de mélangeage utilisé en DSC
§ 0 «<u vs]Ss usS E&] uAE psS]o]e ¢ 8§ o[}E & TmiuP 8§ of
VSE o0 ° MAE VvSE ( E+ 055mm cexjui @eri@et une mise en tempéure
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o[ Z vS]oo}viEo%u]]v 0o ¢ PE ] vSe SZ Eu]<«|figure ¥9) ©f %o ]ee* M

dernier parametreconstitue un critére important de la précision de la mesure.

Figurel9:mesure de la viscosité en mode piplan.

/o <8 *]Pv o E <gu O[]vSE} u S]}v S o0  ufleprésentdod S % of Z v
%oO e JU%}ES VS E o ¢S Jo]e S]}ve E [ US vS %ooOpe }IHES <
En premier lieu, nouss v3 E}ve § Eu]v E o[ Alops]}v 0 AJe }e]8
élastiques et visqueux conformément atponditions opératoiresigvantes:

x Déformation 1%,

x Fréquences 0.5, 1, 2 BHz,

x Vitesse du chauffe 5, 7, 10, 12 et 15°C/min de 25 a 200°C.
En secon o] pU }v A <u]AE o[ Alops]}v o0 Ale }e]8 v (}v 8]}v

(v [lv p1E pv }Ho u vs ]* ]Joo u vS ¢]Ju%eo0 ve o[ Z vS]o

o}P E]8Zu]<p [pv pE dii ¢ u 8 pA&E testapliguéesa 1 Xii
une vitesse du chauffe de 7°C/min.
[I.2.3Rotomoulage
Nous avons utilisé unmachine de rotomoulage LAB 40 fabrigugar STP équipement de
type Shuttle représenté dans fegure 20X oo *S  <U] %o [uv Jvs E( } % E

écran tactilesur lequel nous rentrons le programme souhaité.
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Figure20: Machine de rotomoulage LAB 40
Le chauffage du moule est assuré par convection dénsfour électrique et le
refroidissementest assuréar un ventilateur instab Ve O *%o DeuxEnbieurX
entrainent directement la rotation de deux axes majeurs et mineurs, de fagon
indépendante.

Les dimensions du moule utilisé pour la réalisation de nos piecegfipne 21):

X Diameétre intérieur : 112mm.
x Diamétreextérieur : 116mm.
X Longueur : 176mm.

X Surface intérieure : 0.0816°m

Figure21:Représentation du moule cylindrique.
> e U cu@E o S U% E SUE « (( S ¢ P IuE- 0 u]e Vv "pA
l'aide d'un appreillage embarqué et du systéme d'acquisitATAPACICe systeme utilise
des thermocouples de typet permet de réaliser jusqu'a dix mesures simultanément. Ainsi
plusieurs thermocouples peuvent étre positionnés afin de mesurer la température du four,
la température externe, la température du moule, la température du meélange réactionnel

ou encore la température de l'air interne.
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CHAPITRE Il

Résultats expéerimentaux

et discussion
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[11.1.Suivi cinétique de la réticulation par DSC

Pour mener a bienune étude cinétique sur le systeme réactionnel, il est nécessaire de
déterminer en premier lieu les propriétés thermiques initiatRsmeélange réactif avant que
les ingrédients de base réagissent entres.e_a température de transition vitese initide

S o] v§Z 0% ] $éaction conglituent les deux parametres principaux a déterminer.
En effet, erdessous de la température de transition vitreuse, le systéme ne subit aucune
transformation chimique et le systeme est cinétiqguementriee Y 4 v $§ o[ v8§Z 0% ] §}8
de réaction, elle résulte de la réaction entre les composants du mélange réactionnel, et
% Eu § Jve] [ *8]Ju E o 3§ puA& JVA E<]}vX
Pour ce faire, le systeme réactionnel est analysé par DSC avec un passage de temgérature

-50 a 200°C a différeasvitessesde chauffe.

Figure22:Thermogramme 5°C/min.

En commencant I'essai a partir de la température t3@°C la température
jusqu'a200°Cavec une rampe de 5°C/mion ob®rve premiere transition sur le profil
thermique qui correspond a la température de transition vitreuse (état non réticulé) a
environ-33°C. La chaleur totale da réaction de polymérisation P P *3 o[}E &
1447 Jlg.

Dans Idigure 23 sont rassemblés les thermogrammes correspondant aux profils thermiques
du mélange réactionnel obtenus a différents vitesses de chauffe, de 10, 15 et 18°C/min
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pour des températures allant defii TTHE X "u®E o[ ve u o

remarque 0 % (E °* Vv [V %o

« % E}(Jos §Z

MO U VS H %] %oE]V ]% 0X %oE * [

o[ << udie laréaction est complete Plus on augmente la vitesse du chauffe et plus la

réaction est décalée vers des températures éleveées. On remarque la présence des deux pics,

un pic principal et un épaulement aux alentours de la température de1BQOC, le premier

JEE %}V o & S]}v

attribué soit a la formation des allophates [60]

E 5] po S]}v M4 ¢CeS u

augmentant ainsi la densité de réticulation de réseau.] u}vs &

[Hv «C 3 plusieursréactions.

<p[}v

& S]}vv o

a la formation @s biuret$60],

3 V % E o

Figure23:Evolution du flux de chaleur avec la température en mode anisotberm

Dans le tableadil.1 sontdonnées les valeurs d v§Z 0 %o ]

rampes de températures.

Tableaullll W A 0 HE=+* u}C vv ¢« [ VEZ 0%o] E
Vitesses (°C/min) Enthalpie de réaction (J/g)
5 147,7
7 154,9
10 155,9
15 164,5
18 174,72
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- D §7} u sucE ol] Av u vs o E §]}v

A vs§ A 0}% % E O *% S v 8] E]A v8 o A}lous]}v
E S](- V[Ju%}ES <«<pu o u}u vs o & | &fnécessaite 8¢ po S]}v
u v3]}vv E o[ A v8§ P % E]V [% o § C %o UueuyE&E Vv 3§ EuU »

est que le balayage thermique a haute température (220°C) assure une conversion totale.

Cela est confirmé pour chaque essai par un deuxieme passeigenpérature.

>[ voCe §Z EBulJ<cpu Vv u} CVv u]j<p % Eu § usSE v Avso
Z u(( *uE o }JVA E<]}v p *Ce3u E 3S]}vvo Vv o[} MWEE vV

]*} C v S eX >[ Su e §Z EBU}PE uu ¢ } S vdepehdadee ene SE ]S
o[ v3Z 0%] 3}3 0 u spuE U JUE-. o }VA E-<]}v Z]Jul«p 3
>[ vSZ 0%o] o & SJ}v P,~Se }EE *%}v vsS of[]vs PE S]}v |

du temps, le résultat représente en fonction de la température est ganséquent elle

dépend de la vitesse de chauffe.

v <u] v E&v o OpHOo M S pAE [A vV u vs o & S8]}vU o

§ Eulv %}IuE Z <pu A]E e Z u(( 38 oo %o V o[ v§
obtenue a cette vitesse
> S GBul]v S]}v ol Av u vs o E S]J}v <S5} S vy V[]u%o}@
E S]}v [uv uv] & JE S % & o[]vS PE S]}v =« (opAk Z o
Notons que certains nombre de précaution doivent prise en compte pour pouvoir
déterminerav. % @& Je]}v o $ u&E [ A v u vs o E 3]}vX
Au niveau du traitement des données, le signal brut est récupéré. En premier lieu, il est
corrigé par une ligne de base établie a partir de points de références : le minimum du signal

v us [ ee rgb stalbilisation de la température (A) et deux points en fin de
conversion (B et C).Le signal est enfin intégré, normé et rapporté a la conversion finale qui
est totale du fait des températures tres élevées atteintes en fin de rampe de température

(200°Cxomme il est illustré dans fegure 4.
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Figure24:Méthodologie de calcul du taux de conversion en mode anisotherme.

En intégrant les flux de chaleur, nous ebbnsles taux de conversions en fonction
de latempérature. Ldigure 55 % @E * v3 0 * JuE < [ Alous]lv p 8§ pAE
fonction de la température. On remarque quéus la vitesse augmente plus la conversion

chimique est atteinte a des températures élevées.

Figure25:Evolution de la conversion chimigue en fonction de la température en mode
anisotherme.
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Pour étudier la cinétiquede la réticulation du mélange réactionnel, nous appliquerons

[ }®Ees méthodes isoconversionmed et notamment la méthode Kissimg Akahira

Auvie ~< feX 83 u 8Z} % Eu & *U]AE o Alous]}v of
fonction de la conversion chimique. ligure 26 % E ¢ vS o[ oouE o[ A}ous]}v
e O}v 0 u S$Z} <~ Jve] <p o Alop3]}v on em[fonci®R]de [ S3]A
ol] Av uvs o E 3]}vX

Figure26:Evolution de la conversion chimique en fonction de la température en mode
anisotherme.

[ % E « O % }pu]oo u viousa@ndrouys Bw UA o pWMEEP] [ 3$]A 3]}v
de 48 kJ/mol pour les faibles conversions, puis un plateau apgavak valeur de 45kJ/mol

% }UE o JVA Ee]}ve o[}E & iuoX v (]v JVA Ee]}vL
[ 3]A 8]}v pPu v8 A (E atteignait s pOFKeIu}oX Vv o[ %% uUC vE pCE
SE A uA& <E}o€iideU 0 PUE %E u] E « E 3]}ve }v ple vs
partir de deuxalcook différents W} uE& pv v EP] [ 8]A §]}v 0i <:lu}o }(
a la troisieme réaction, cette transformiah chimique conduit a la formation des
allophanates issus de la formation des iso@@ne ~<p] v[}vs % « E P] A o« PE
hydroxyls) avec les uréthanes déja form§kl4]. Cette derniere réaction permet

[ pPu vsS & o ve]S Eésehupo S)}v E
Ces résultats expérimentaux peuvent étre ensuite étre corrélés a des modeles de la
littérature ; typiguement le modéle autocatalytique, présente un intérétici, que

VISE *C*Su E& S]J(v }vS] VvS % - S @Q@nodeldgposk]sur .
ol (( 8 uju ] }p E °}v v 0 ateu Jansi Lcette Jprppfléte
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% Eu S WA ]*} C vE o E P]E A e }Jvv uE+ }uu A .
> e lvv uE* [ 0 SE}v SS @udes gmupescibawls tandis que les

%% WE+ [0 SE}ve 335 <p v3 Oo[}ECP Vv }u o[ 1}8 X }v U ]Jo
réactons des groupements carbonydseclesacides et/ou avec les bases de Lewis. Dans la
sCVSZ - %}0CUE SZ v U o[ o éthane}fornoée pput HLEY leuid@e du

§ oCe+ puE cdrpfitere autocatalytique de ce genre de réactites auteurs qui ont

développé ce modele [115ji0° }vS % E&}%}e HV ¢ Z u & S]}vv o u}vs
autocabo C S« O[UE SZ v fighre Zp[ o0 }}o ~
Selon ses auteuyso[ 0 }}o S}usS }uu o[p@&oatZcapabllE WP ]E }uu .
catalyseurs a bases de Leyasec les groupements NCO pour former un complexe. Ensuite,

Ju%o £ E P]38 A uv PEIu% u v3 K, %tuEgreEment] E of
K, }u O[uME SZ v X
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Figure27:Mécanisme réactionnel par effet autocatalytique (a) alcool (b) uréthane [117,118].
[ %o E o e« Z u VEOUS3Q}VA]S - E: 3]}v o[ E]S
@40%2L GG40%24M1*P

@P G E GHL*? =i

Ou:
@40%2 GG340%24" *240*%14™ 4.
@P GEGA0*%14™ ’

Pour les isocyates aromatique, lesvaleursde k } 1 <sont trés gran« - par rapportaux

valeurs KIROH] ou | ;[RE, KKJLes équatios (11l.1) et (11.2) deviennent alors

@40%2L GG4 0% *P

@P G a;
Et
@10%2 GG>09%24"*240*% 14™ )
L i o
@P Q@
Enposant 5L22 et L=

>[ <p 8]}v ~//IXde A] v$
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@40%?
@P
En introduisant le degré de conversiod et suppeG que A= [OHB=[NCQ] et

F L-s40%2MN*PE-40%21*240*% 14" : &

oD L ec#S et o] L 1egFes5;#5 le modéle autocatalytique sera exprimé par la relation
(I11.6):

@u . _ . i}
_@IBZ PE QU:sFU® &
Le modéleempiriquede Kamal et Serror peut représenter une extension de ce madéle
@u - » i}
_@IB -5 E-gWPisF UR - V5
Si ontient }u%o$ ol (( 8 0 A]S .. Z pW(( U o[ <p 8]}v ~//I X0
@Qu @u S . 3
_@IB M@é_ 0:6;E 0:6;U;:sF U;® . &,

> u} o Jv S]<p <pu] * % E ¢ vS e}pe 0 (}Eu lle[nom linéaires]}v ]((
} ((] ] vSe v}iv }veS vSe 5 (E ¢}Oopd VHU E]J<H u VvS§ o[ ] 0

[} & Eafigute 28 permet de visualiser le modéle adopté dans notre étude par rapport

aux résultats obtenus expérimentalement. Les résultats numésq (en traits fins)

[ %S VvsS | v UAE IHE ° A% EJu vS 0 ¢ ~SE ]S ]* }vS]vueeX

Cela confirme que le mécanisme auttea CS]J<pu S o u] pAE %S %o} E *p]AC

cinétique dans notre étude.

Figure28Evoopu3]}v pH S u&E [Av uvd A o0 3 u% &E SpE -~u}
Résultats numeériques (traits pleinsRésultats expérimentaux (trait discontinu).
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[1l.2.Analyses rhéologiques

Cette étude consiste a décrire le comportement rhéologique du mélange f&acti établir

les lois rhéocinétiqueen mode anisotherme afin de se rapprocher des conditions réelles

<u O}V % pUS E v }VSE E Ve 0 % E} E}Stulpo P X > o
sont effectués entre 30°C et 140°C a difféeemnt de températurede 5, 7, 10, 12 et
15°C/min

Figure29:Evolution de la viscosité a différentes vitesses de chauffe

Sur lafigure 2 sont illustrés les changements de la viscosité du mélange réactionnel
a différentes vitesse de dauffe. Pluson augmente la vitesse de chauffe et plawiscosité
§v A E- o[]v(]v] TaEutés leswcouth¥s présentent une légére diminution de la
Ale }+]8 Ve 0 * % E u] E-+ u}uCeldsexpliqup pardefait que bien quia
température at augmenté la E  S]}v v[ % ¢ Vv }&E copstaterofs} une
augmentation importante de la viscosité au fur et a mesure que la réaction avance sous

ol (( 8 0 S u%ettEadgm@Entation devient trés rapide-aela du point de ge

v EouvsU o (E <pv ]* Joo u v§ LV (( 8 *pHE o[ Alops?
étudier o[ (( 8 0 (E <pv uE o[ A}ops]}v 0 Ale }*]3 U v}ipe
différentes fréquences de sollicitatioiisigure30« X : U * < pdertgitv point, le matériau: un

caractére newtonien et adela de ce point la viscositée dépendra sensiblement de la
freqquence Eoo S [ u$ vAdé&egogqila fREGHence est faiblee méme comportement

est observé pour les différentes rampes de temgiéres.
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Figure30:Influence de la fréquence de cisaillement sur la viscosité a 15°C/min.

Pour le comportement du mélange réactionnel au voisinage de point de gel, nous cmsstat

un comportement différent a celui trouvé dans dasnditions isothermes.

Dans le mode isothermep  %o}]v S P o 8 S EGu]v % E o[]vs CE- S]}
perte en mode multifréquenceDans le mode anisotherme, on constatae chute brutale

de facteur de perte au voisinage du point de gel supar une remontée du fait de

O[ **}U%0]*s u vS | *eCeS u &E S] po , o[ uPfiguwes3B]Le S U %o

méme constat est observé pour les différentes rampes de températures.

Figure31:Evolution du facteude perte au cours du temps a 10°C/min.
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Le point de gelpeut étre égalemendéterminépar o % }]vsS []JvS e S]}v VvSC
moduleélastiques' [ $e module vigiueux '[[ X

Dans & figure 3 sont représentéedes évolutionsdes deux modules élastiques et
visqueux en fonction du temps pour le mélange réactif du polyuréthahes essaisont
réalisésa une vitesse du chauffe de 5°C/naimec un passagae température de25a 140°C
a différentes fréquences.p, 12 et 5HzOn constate quée temps de gel augmea au fur et
a mesure que la fréquence augmente
Pour vérifier la dépendance du temps de gel avec la fréquence, nous allons mesurer le point
de gel a différents vitesses de chauffe (tablea@)liContrairement a la vitesse de 5°C/min,
ou le point de gelmesuré augmente au fur et a mesure que la fréquence de sollicitation
augmente, cette évolution pour les autres rampes de chauffage, est aléatoire par rapport a

la fréquence de cisaillement.

Figure32:Evolutiondes modules élastique et visqueux a une vitesse de chauffe 5°C/min et a
différentes fréquences.
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Dans le tableau Ill.2ont rassemblées les valeurs du point de:geimps, température et

conversion obtenues a différentes montées de température et a diffia® valeurs de

fréquence.

Tableau IIR : les températures, temps et conversion chimiqaespoint de geh différents
rampes de températures

vitesse(°C/min)
5 7 10 12 15
Fréquence(Hz)
t(s) 573 523 393 347 326
0.5 T(°C) 75.27 89.24 942 87.76 109.56
lgel 0.6 0.59 0.51 0.56 0.57
t(s) 613 513 392 322 317
1 T(°C) 84.27 84.52 93.5 96.43 107.24
lgel 0.62 0.53 0.51 0.52 0.54
t(s) 667 525 411 354 290
2 T(°C) 87.27 90.44 98.07 104.35 97.19
Fgel 0.65 0.6 0.54 0.57 0.5
t(s) 734 567 435 330 327
5 T(°C) 90.64 95.44 101.26 99.32 109.45
lgel 0.68 0.56 0.6 0.54 0.56
[11.2.1.Modelerhéocinétique adopté
>[} i S]( §8 % (E 3donsiste HIuver] on modeéle mathématique

E PJ]es v3 o[ A}ous3]}v 0 Alel}Asv w ()& 3]dv GEue<FIyw %}]vs

de gel. Pour cela, nous allons utiliser le modele de Castro et Macosko

BUaBL&GeFMG &

Wae

Le modele Mackeastro est un modéle sereimpirique dédié aux fonulations
§Z GEu} HE Je* 0 = E]A v o[ Alopus]}v 0 AJe }¢]8 v (}v 3]}
de la réaction en conditions isotherme comme en conditions anisotherme. Dans le dernier
mode, les paramétres a et b dépend de la rampe de températutesetelations décrivant
leurs évolutions doit étre exprimée par des relations mathématiques comportant entre
MSE o] @ B u% E SPE X > ¢ % E u SE - o[ < S]}v *}vsS ipue
données expérimentales tout en satisfaisant la caoditde minimisation de la fonction

objectif suivante
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s . 6 )
Bl ! Kaaxnd Jpemuaoadon Lo,
-

Pour D=0.94, a=0.042TF0.48et b=0.051T+1.84le modele permet deeproduire la courbe
expérimentale obtenue a une vitesse de 5°C/min3 E]S [Hv u Vv] E < S]<(]-
o[ Alous]}v o Al]e }¢]8 v (}v 8]}v 0 }JVA E-«]}v Z]Jul<p %o}
u}C vv o[}E& CEfigureBR)Ii ~

Figue 33:Confrontation modeéle-f expérience (). Evolution de la viscosien fonction du
taux dhvancement de ladéactiona 5°C/min.

Les différentgelations donnant a et b en fonction de la températwbtenus pour
les différentes montées de température Jve] <p o] ES <«<p E S]<p u}lC v

rassembléglans le tableaull.3 :
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Tableau Il3: 0 « A o pEaetb,{du modele Castro et Macosko, écart quadratigue
calculés a différentes fréquences et pour différentes rampes de température.

5 7 10 12 15
{o(Pa.s) 0.94 1.07 2.07 1.06 1.06
a -0.042F0.48 | -0.06T-1.62 | 0.037T+1.812 0.052T+2.45| -0.074T+2.29
b -0.0517+1.84| -0.00321-0.12 | -0.00291-14 | -0. 211-0.17 | -0.4621-14.53
P 0.21 2.44 1.00 0.98 1.22

[11.2.1.Effet du taux de cisaillement sur la viscosité

Nous avons supposgrécédemmentqu o *C+S u & S]( - auPoiEds ipe<pu|
Po }uu pv (op] Vv ASIv] v % E <[}V su%o%o}s <u 0 Ale
ide<pde point [Uv % ES S [leg3diEes He cBaillement sont négligeabtasle

moule tourne a faiblesyS ¢ ¢« ~v[ A vS %o ¢ e dutideScEtteujartiedconsiste

alors a définir une loi de comportement rhéologique du systéme réactif penir compte

du caractére nomewtoniendu mélange réactionnel v A p o[]vs PE & ve 0 }

appliqué au rotomoulage.

Pour connaitre le comportement rhéologique du notre systéme réactif durant sa mise en
"MAE U v}pe o0o0}ve u spE E o A}opus]}v o Ale }e]8 v (}v 8]
réelle. A cet effet, la gamme de mesure du taux de cisailierast calculé sur la base de la

& o] S]}v [uve %ol SCE Aill uu C vS§ pv % ]ee WE (]Vv O

5mm.

v (( 38U HV  A]S .o il SEIlu]v <pu] }EE *%}v o A]s
rotomouleuse, la surface interne du moule se e a 0,062m/sapportée a une épaisseur

[HV  %o] %o E} U]S i uuU ]Jo }uo u@ertds, leorooule tolirne &7 o
une vitesse constantanais dans un milieu fludep u}uA u v3 [upv tu Z (o]
peut induire le mouvement des as couches créant ainsi un gradient de vites3a peut

0}Es eu%%o}s & o A£]*S Vv [UV % E}(]o0 Al§ + VPAV E V3
cet effet, nous allons réaliser des essais de mesures de viscosités sur une gamme de

cisaillement allant da0? a 20s™.
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WIHE *u]AE of A}lous]}v o0 AJe }¢]8 v (}v §]}v vons § puA&
travailléen géométrie plateaux paralléles de diamétre 25 mm avec un entrefer de 0,5 mm et
les essais seront effectués a une rampe de températuré°@min.
Lafigures34-36 u}v3@E v3 o[ A}ous]}v 0 A]e }*]8 p *Ce3u E 3]¢
température de 7°C/min en fonction respectivement du taux de cisaillement, de la
température et du taux de conversiohlous observons un comportement rhéoégsissant
HE % E u] Ee ulu vse o[ voCe ~I}v /e <p o[}v S3E] o)
polyuréthane puis on enregistre une diminution de la viscogditéaux forces de cisaillement
caractérisant un effet rhéofluidisant (zone Il). Dans cette P u u up&E& of (( S
cisaillement est prédominant aux effets de réaction de polymérisation. Puis, on observe une
E pPu vs §]}v 0 Ale }e]8 ~I}v [/l <pu o[}v SSE] p o (}a
Allophanates qui vont augmenter le résedu@ermodurcissable.
JU%}ES u vE 8 Vv % E(]5 [ }E A o0 e E +pos 3¢ ]Jv 3]«

thermiques qui montrent que notre mélange réactionnel est le siege de plusieurs réactions.

% ES]E [pV ES Jv § uA&E entdtooo hrusgiie) dea vigedsité est

observée.

/1 I11

Figure34:.variation de la viscosité en fonction du taux de cisaillement.
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Figure35:variation de la viscosité en fonction de la températu

Figure36:variation de la viscosité en fonction du taux de conversion.
v & o u v3U o[ Alops]}v 0 Ale }*]8 e eCe3 u s A}lopus](e -
chimiques entre ingrédients du mélange réactionnel eted effet la modélisation de la
viscosité est définies par des lois rhéocinétiques. En revanche, ces lois décrivent uniquement

le caractéere newtonien du mélange thermodurcissable et pour pouvoir étudier le caractéere

non-newtonien, nous devons établir de§E E o $]}ve E]JA v3 o[ Alous]}v o)
(}v S]}v p S pA&E ]* Joouvs S P o uvs ol] Av u vs
%toCu E]e S]}vX d}us (}]*U of S P vE Ju%}ES u vSs

et souvent les lois sont empjuies et elles sont établies par combinaisons des lois
rhéologique et des lois rhéocinétique comme la loi de puissance et la loi de roasko

<u o[}v A %% o0]<uy E %}UE u} o] E o A E] §]}v o Al]e }

cisaillement et en fon§ ]} v ol] Av u vs o &E S8]}v -«o0 VRS o &
point de g€J105]:
~ 1 OD O>O
RL GLasis@r‘ﬁAamp . &S
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Ce modele est confrié avec les données expérimentales en utilisant la méthode de
moindre carré. Les résultats sont représentés dans le tadliédwet sur lesfigures37-39 ou

on peut observer un accord plus au moins satisfaisant entre les deux types de résultats.
Toutefos, cette étude doit étre bien approfondie pour mieux décrire le caractéere non
newtonien et établir des lois de comportement rhéologiques mécanistiques dédiés

formulations de polyuréthane thermodurcissable

Figure37:Confrontdion modéle- expérience. Evolution de la viscosité en fonction du taux
de cisaillement.

Figure38:Confrontation modéle expérience. Evolution de la viscosité en fonction de la
température.
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Figure39:Confrontation modele expérience. Evolution de la viscosité en fonction du taux

Tableau 114 Les valeurs de constates du modele rhéologique.

de conversion.

k E C a b
0,5 0,9 -10 10 -10
[11.3.Profil thermique
>  us 88 % ES] n SE A ]Jo 3

S Gul]v E A% E]Ju v

températuredu mélange réactionnedn fonction du temps afin de connaitre les conditions

E o00 - uje

des pidc €8 thermodurcissables.

Pour ce faire, nous introduisons une quantité de 240g au moule afin de réaliser des pieces de

3mm d'épaisseur selon I'Equation 1.1. Pour chaque essai des thermocouples ont été utilisés

afin de mesurer la température de l'ainterne au centre du moule et la température

extérieure a proximité du moule. La température interne du moule est fixée a 30°C. Pour le

four la température de consigne est fixée a 85°C. Nous allons présenter le diagramme

tempstempérature (tT) superposéa celui dela viscositéS u %o+ ~ppuUrSilustrer les

changements de températures et la variation de la viscosité de mélange réactionnel au cours

du temps figure 38).
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On peut constatesur lafigure 40, une rampe de température quasi linéaire de 7°C/piis

une augmentation de la températureg o[}v % HUS SS[EEAMSZE Eu] o E& S]]}
La courbe de viscositéptenue a une vitesse de chffie de 7°C/mingst présent@ sur le

méme diagramme que laourbe (tde % }UE Joop*3E E isdoskd adu &lange o A

E $§]}vv o e+ o0o}vo-e }v]3]}ve E 0O - o ule v "uUAE o %o]

Figure40:Superposition diagrammeT et variation de la viscosité a 7°C/min.

[/ XOXNCVSEZ o o[ entale A% E]Ju
Dans ce chapitre, nous avons étudié la cinétique et la rhéocinétique du mélange réactionnel
en mode dynamique atous avonsnodélist o[ A}ous]}v ol] Av u vs$ o & §
que le changement de la viscosité en mode anisotherme afin de gpraeher aux

}v 18]}ve E 00 -« o u]* Vv "HAE X
Pour cela, nous nous sommes basés sur une seérie d'analyses thermiques et rhéologiques a
différente vitesse de chauffe.
En premier lieu, nous avons montré que le modeléoaatalytique permet de décrie de

uv] @ <« 8]¢(]* vd o[ A}opu3]}len moae dyhamilege la réactionde

réticulation du polyuréthane
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Quant a la rBocinétique, la loi de Macko *SE} 3 p3]o]e % }UE *u]AE of A

Ale }¢]18 v (}v 8]}v up $§ pAde & rdactionu Undon accord entre les

résultats numériques de ce modéle et ceux obtenus expérimentalement.

Endernier lieu, des mesures de viscosité en fonction du taux de cisaillement sont effectuées

pour étudier le comportementnon-newtonien du systéme réactif.Le comportement

EZ }o}PJcp } o EA 5 v % E(]5 [ }E A o0 e E epuos §-
VOCe « §Z GEuJ<u » & ve o[ Alous]}v 0 Ale }+]3 % v (}ES

en jeu.Grace eces analyses, une lempirique a été validée pour notre systeme réactionnel

qui relie la viscosité agparametres liés aprocédé et au matériau
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CHAPITRE IV

Simulation numérique du procéde du
rotomoulage réactif
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Dans le chapitre précédent, des lois déanivee comportement cinétique et rhdogiquedu
mélange réactionnel de polyuréthane a différentes vitesses de chauffe ont étéastdbiins
ce chapitre, nous allons traiter lmodélisation etsimulation d o[ }ment du systéme
réactif lors du rotomoulage réactif en utlisant la méthode Smoothed Particle
Hydrodynamics &PHy.

Ensuite,v}ue % E ¢ vSive o[}EP viur ndlil\allops vbir comment préparer le

tu Jv [ Spu S 0+ }uS]oe % Eu S$S vS nosdhkuj&iods.o « E *pH0S S

V.2 Principe de la méthode SPH

La méthode SPH était initialement destinée a la modélisation du comportement de gaz en
*SE}%ZCe]<p U Jo (US Vvep]s S v o o[ Su u v]cp * (op
aux solides [119] et a la métallurgie [120,1213. méthode SPH est également utilisée pour
eJupo E o[ }uo u vSs Ve 0 ¢ % (E} . uje v "HAE * %0}0
méthode ne cesse de progresser et elle est appliquer traiter des problemes complexes
ve o }u]v []JvP v] E] €iiiUiioX

Comme déja mentionné, cette méthode traite des problémes hydrodynamiques dont les

Z U%oe A E] o+« }uu o vel]8 U o A]§ e« & o[V EP]Y
[ < 8]}v E]A s % ®WEX oov E o u v3U PVvE [dep §]}v v
soluti}jv. v oCS]«u S$ o & }pEese pAE u sZ} ¢ [ voCe vpu E]Jcp
W}iuE (]€ U }v }uu v ] & S] & o tu Jv [ S Y .

(Jv] X veul]S U }v %% o0]<pg MUV U SZ} % EU S5 vS P %o % E} A
e o (}v 8§]}ve ]Jve] <p 0 HE- EJA X 383 (}v 8]}V [ %% E}AE
EDP pour produire un ensembleBduations différentielles ordinaires(EDO) en notation
]* @ 8§ <yu O}V % PUS & *}yp E v pSJ]o]e vS ofintégratiendesZ} ¢ S
méthodes conventionnelles de différences finies.
Le fondement de la méthode SPH est basé sur les considérations citisssos. En premier
0] MU vipge E % E * vS}ve 0 }u ]Jv % E puv Vve U O % ES] po
arbitrair U ¢« ve p pv  }vv 3]A]8 VSE % ES] po U [}Y o E

¢

méthode. Ensuite, nous utilisons une fonction de type Kernel comme une méthode

[JvS PE S]}v (Jv [ *S]Ju E o %% E}A]Ju S]}v V[Ju%e }ES <
press]}vY § XeX Wp]eU vipe E o0]e}ve Uv % *« P v v}3 §]}v ] &E
[LV (}v S]}v Vv [ %% UC VS sUE O ¢ %o E}% E] S * % ES] po

tNe
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et les dérivées des champs sont remplacées par des sommations des promiEtéa

particule et ses voisines dans un domaine local dit support compact. Par la suite,

o[ %% E}A]u S]}v Z <4 %o ES] po  ea&tenffs, &typar conséquent %o
o[us]o]e S]}v * % ES] po - % V  MV]<H u vS locate depeSE] US]
%o ES] MO *X Vepul]S U o[ %o% E}AE]JuU S]}vV 0 % ES] po s (( S
champs de fonctions dans les EDP] v P v E E upv eéguations diffgrentielles
ordinaires(EDO) en forme discrete en respectant seulenfeiémps. Enfin, ces EDO sont

E +}ope A e OP}E]SZu ¢« []vS PE S]}v A %o0] ]S » €iifieX

v [ WSE 8 Eu U o (}EuU o]Jeu "W, 3 =« eu®E o }VA}ops3]}v
de Diracepy & pv }u:lv Q

B:& L + B X UNF K ad - 5
A

Pourlesbesoirs du calcul, la distribution de Dirac est remplaggar une fonction de forme
plus réguliereautrementappelée noyau9 : &F 4D, dont le support est caractésé par une
o}vPu pE&E o]ee P Z ~}pfluence} et glle ddf vérifier un certain nombre de
conditionsa savoir.

Xx 9 }]SI18E vi@Ewm 9]NFND@IL s
9 }18 A} @E pv cpu% %Vp@EF Nbu%a's—"TFT P @D
X 9 }]3 18E %P INAMN; Rr %} uESNI MU % E]e  ve 0 *N%o %o} E S
9 }ISISCE % ]J]E ~+Cu SE] -

X

X
IV.2.1.Choix du noyau

Le noyau choisi pour approximer la fonction de Dirac peut étre par exemple une fonction
gaussienne ou une Spline. Dans nos simulations deux fonctions de pondésatibn
intégrées dans le code.

La premiere est de type Gaussienne

9:N§D,|_L‘JXA?@A 8t

JTU, +8 P s ké®®Dols :eP; Ss ke’ ®DoU E *% S]A u vs v pv U uk
Ju ve]}Xe
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>  HAE]u S pv (}v SiHsRO]V

A Fu NA?EU NA? N
LSFT @A By rQpQs
S N 7 N ..
9:ND L U, = LA
/nx@FDA QDQt
A N
OI’ —DR'[

avec U égale asr :yeP;en 2D ets :éD ;en 3D.

Cettedernierefonction, la plus utilisée au sein de la communauté SPH, est celle qui nous a
(JUEV] 0 ¢ E *u0S 8¢ 0 ¢ %0pe * S]e( ]J* v8eX E}ue o[ A}ve }v
simulatins.
ISXTXTX %% E}A]uUu S]J}v ] €E S H e Z U [JvS E%}0 S]
Une fois choisi,o[]vS & %.draesant  pv s E]%S]}tv }vsS]vu « A E] o
o[ *%o o) e E]%3]}v ]+ & & e ulue A E] o0 U Jo ( pus
cette discrétiséion va étre opérée.
Pour un volume infinitésimal de la particuleRy on peut ainsi calculer la masse des
particules b par

l oL T Répg : &v;
Ou éx représente lamasse volumiquee la particule b.
En remplacant la fonction Dirac par une fonction de pondération du type Ken@par
IRyt fe+e+ &s; & produit de convolution en notation discréte devient:

B AsB>9:=F>DR

. S
_ B LI B>9:=F>— :| Rés; Coan
5 €
. s
BBELI B>9:=F>— | ¢;
o]

YU O[}v % pS pee] EJE e<}pe o (}EuU

O

B LI
(o)

- B> 969 DA

cs°~|
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Les deux derniéres équation E % E ¢ vS VS O %% E}A]Ju S]}v ]|2olE § %o}l
o -<}uu S (( Spu *UE o[ Ve U O e % ES] po o A}]e]v ¢ }u%o
[Jv(op v o (}v S]}tv boplet égBondt ] fespectivement la masse et la

massevolumique de la particuleffigure 41).

FiguredlW %o % E}A]Ju S]}v [uv % ES] po U of ] * % (ES] U
domaine de la fonction kernel représentée par un cercle de rayon kh.
IV.3.Discrétisation p *C*S u [ <d S]}ve % E "W,
>[ S o[ }po u vSs (o] 3 P}puA Ev % E O ¢ <«U S]}ve
NavierStdkes qui traduisent la conservation de masse, de quantité de mouvement ainsi que
o }ve EA 3]}v [ v EP] X W} pdament tiEf@EIynamiqhe, %} 8socie a ce
*Ce*S U [ < S]}v pv  <p S]}v [ S 8 %o }pE E]J]E o0 }u%}ES u \

IV.3.1.Equation de conservation de masse

V (}&u o]Jeu "W,U of <p S8]}v }v8]lvul]s v v}sS S]}v ]Je E § 8
@#, . i}
—@@I} |© | ;R F B, 1®op @ &;

ou épest la masse volumique de la particuBsa vitesse el gest la masse de la particule

>

Cette équation montre claireménque le gradient de densité ine particule est lié a la

vitesse relative entre cette particule et ses particules voisines. Cette équation est

frequemment utilisée dans le cas de fluides tres faiblement compressibles. Cette formulation
S VHU E]J<H u v8 S o0 S v|[ eSle%osurfadgs liBres 8k I€E discontinuités
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U es Alopul<p €i70eX /0 5 Ju%}ES vs [ups]o]e E §S (}Eu
pour prédire les écoulements a surfaces libres comme ceux intervenant lors du rotomoulage

réactif.

IV.3.2.Equation de coresvation de quantité de mouvement
>[ <u §]}v Jve EA 3]}v <u v3]§ UIMA u vsd v (JEuU o]su "W
différentes formes. Parmi elles, on trouve celle contenant un terme de viscosité artificielle,

un terme introduit permettant la simaktion des ondes de choc et surtout de stabiliser le

schéma numérique

%ﬂr Fié | odgg~E€;~pE rodi®& E® @ &

A W
+tooW Ale }¢]8  ES](] ] oo
W % E ]}V 0 % &S] po
€W u ¢ Alopul<p 0 % ES] po
ReW Ale }e]&]<CVv 0 % ES] po
W PE A]S
Plusieurs termes de viscosité artificielle ont été présentés dans la littérature. Dans notre
code nous pouvons utiliser celles développées par Monaghan[127] (équation IV.9) et
Cleary[128] (équation 1V.10):

FU%Bdio oF Uad 5,

ra Ry aOr
e VBl Réldo o
"0k G & o oy oE ¥ o
ou:
aOOL I\géE 86

Ry et N g vitesse et position relativesRy F Ry 1 N F N;

28et é§g moyenne de la célérité ete la masse V0|UmiunQZQ r iz i
Bet YW }ved vE « SE » (] o+ (JVILAIS & o 1 E} +]

U, Uet a constantes liées au probléme
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Des travaux antérieurs menés paotre équipeportant sur - deux types de viscosité ont

permis de conclure que la viscosité proposée par Monaghan (équation 1V.9) était la mieux
adaptée dans le cas de vitesses élevées et de chocs, commerealtentrée dans le cas

test de la rupture de barrage. Quant a cellevdidppée par Cleary (équation IV.1G)

(JUEV]S UJoo HEes E *spod 8¢ ve 0+ 17 0 A]S o o[ }
pour un régime laminaire. Elle permet également de mieux simuler les écoulements plus
visqueux.

Une autre formulation deo[ <u S]}v Jve EA 3]}v O <u VvS]S u}
frequemment utilisée par la communauté SPH est celle développée par Morris[129]

(équation IV.11). Elle fait intervenir la viscosité physique du fluide

@R& . % _ 2% - 1 6iRERs Ry s 09 e
a8 FIOI@F—éSEggG@Q@@EIO v Oll\éool}zopE(&' &S

Dans nos simulations, nous allons utiliser la viscosité physique développée par Morris qui
convient le mieux pour simuler le rotomoulage réactif car on peut associer a chaque
particule une viscosité qui peut varier dans le temps.
[SXTIXTX <pu 8]}v Jve EA 3]}v [ v EP]
WliuE E]E o A E] §]}v o[ v EP] oo} ] Zisek %o ES’
o[ A% E *<]}v A 0}%d%8]: % E o EC

vig G& . N&# 69606

@FF' &% G E @ PN E V- Bl

G et Gysont les conductivités thermiques desirticules =et > 64 aest la différence de
température entre les particuleset > Cette équation implique des conductivités explicites
qui peuvent varier. Ceci permet de simuler efficacement les transferts de chaleur entre
plusieurs matériauxayant différentes conductivités thermiques. Le transfert thermique

entre le moule et le mélange réactif peut donc étre simulé. Les conditions aux limites

§Z Eu]<u » *}vs % E ( uS ¢ }v JS]}ve 1 S8]l<u U e o[
voisines,avec lesqukes peuvent avoir bierdes échanges thermiques. Les conditions des
(E}VvS] & » ]*}SZ CEu » ¢}vsS E 0] - o[ ] % ES] Ho * <}0]
fixée.
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[sXTXTX «<u S]}v [ § S

Dans notre étude, on suppose que le fluide est faildatrcompressible, ce qui va permettre

o[ u%o}] [HV < SJ]}v [ S SU A% E]Ju vS 0 % E eehhsse Cv u]<«p
volumique Dans la littérature, on trouve plusieurs fopuo S]}ve o[ <p S]awplug § §X >
utilisé est celle développé par Baelor [130] et modifiée par Monaghan [131] (équation

IV.13).

é
2L 29,d—p Fsh : &u
€4
ou 2,est déterminé par la relation suivante
%
2, L—= . BV

Avec ?2la vitesse du son dans le milieu pour la masse volumique de référendduet

parametie constant et généralement égal a 7.

IV.4.Recherche des particules voisines

Etant donné que la fonction de lissage W est & support compact, seules les particules

comprises dans un rayon kh de {&iparticule vont avoir une contribution non nulle dans

@& fuation (IV.6). Il est donc indispensable de trouver une méthode de recherche des voisins

qui soit optimale et par conséquent permtetit [ oo P E 88 }% & S]}vX > u §Z]
}ve]es (( Sp & pv. }p 0o }tHu 0 *uE o[ negardant que celld&}]vsSe v

trouvéee ve 0 Ju]Jv [ SH  ~*Pu%o%}ES }Ju% SeX % v vSU o }
e E SE -+ 0A %p]*<p %}UE o[ Ve U O o %NBEratianss U }v  pC

WIHE & 0o]E o A}]e]Jv P e % @ES3] pooe U [ EMSE [ 166

algorithmes performantgparmi lesquels}v % pns ]S & % & A u%o o[ oP}E]:

[132] ou bien le tri par boite (linke@d]¢Se €i1ieX [ § Ev] E oP}E]SZu <}

utiliser dans nos simulations.

On rappelle que ldongueur de lissagl est constante pour toutes les particuleBour ce

faire, on superpose une grille cartésienne au domaine de calcul. Généraldetaille des

cellules est de deux fois la longueur de lissage (2h). Puis, pour chaque particule a, on
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identifie le numéro de la cellule a laquelle elle appartient. Dans un tableau, on stocke pour
chaque particule la boite a laquelle elle appartient et son rang dans cette boite.

A § OP}E]SZu U }v » ]38 <u 0 + A}dtijouven dansadsméaestjoiteo

<u[ oo § % &} o0 uUvVvS Vve 0 Zu]S }' S e US}uUE }vsS }v }vv
viu E % ES] pHo * <pu[ oo ¢ }vSsS] vv vSX "] aetuhedarticulevSE o
b qui se trouvent dans une des huit boites est inféreeau support, les deux particules sont

E % ES}E] « }uu A}]e]v s of[pv o[ uSE X % OUeU ¢ Ho ¢ O
dans des boites de rang supérieur a celui de la boite contenant la parisolat testées car

0 * MUSE °* o[}vBgurad2.xX 'E § OoP}E]$3Zu U }vs o u]e Vv "/
simple, le temps a la recherche des particules voisines est considérablement réduit a n log n

opérations.

Figure4a2Wz zZ & Z o« A}]e]ve % Ed-tist. oP}E]S3Zu o]vl
IVV.5.Conditions aux limites

Le traitement des conditions aux limites représente un point délicat pour les méthodes
particulaires en général et la méthode SPH ne déroge pas a cette régle. Les difficultés
% E}A] vv v§ MAE %o}]vSev]eE]w So[ Wo %igqdv S]}v %0 E}% E U V¢
}v ]1S]}ve UAE oO]Ju]S ¢ euE O * %o}]vSe u} JOo ¢ <u *}vS 0 ¢ %o ES]
o[]v }u% o Su M *H% % }ES }u% S Vv o]u]s }u Jv X v
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[LVv e (E}VS] E v U OU%}]VS ] & 3] 3]}v A}]S *}v e p%o %o}
associé intersecter cette frontier®ans la littérature, plusieurs approches ont été proposées
pour traiter le probléeme desonditions aux limite$127, 134,129]. Principalement, il existe
deux maniéres Ju%o}e E ¢ }v |S]}ve HUAE % ES] po o "W, o[ ] o ¢
qui vont influencer les particules du fluide dans leur comportemeit force les
maintenant dans le domaine.
>[] . o u S8z} s %€ ES]€EiDIe EVBo}e *uE o[ VVUO S}V

0O % &}] ~ }v ]8]}v VIV % v SCE S]}ve % E <Cu SE] o[ }u

paroi. En étendant fictivement le domaine de calcul par création de particules fantdmes ne
discrétisant aucune partie du}u Jv. €& oU }v « S]«( ]85 [ }E& o }v 18]}v
PoJee u vsS suyE& 0 % E}]U %op]®s 0 % EU S % E ]Joo PE- ju
des particules « réelles » lorsque celles [ %o % (¢ |& paroi. Ceci convient pour notre
application de rotomoulage par exemple mais pas dans le cas test de la rupture de barrage
ou les vitesses sont plus importantes. Cependant, dans une configuration 3D, le moule doit
étre représenté par plusieurs couches de particulefantdmes» ce qui augrante
considérablement les temps de calculs des simulations puisque ces derniers sont
directement liés au nombre total de particules. Quant aux particuleSpulsives», une
seule couche de particules est employée pour représenter la frontiere. Pour empkash
particules fluides de pénétrer adela de la frontiere solide, une force est appliquée entre la
particule solide du moule et sa particule fluide voisine. Un type de potentiel de Lennard

Jones est utilisé comme force de répulsi@$s ¢

(S&H_up F_ua6_06 _N~Qs

gl . MO B Mo MO W
Or —NpPs
0 N &

Les valeurs des paramesels et Jg sont généralement de 12 et 4 respectiveme@.doit
étre choisi dans le méme ordre de grandeur que la racine carrée de la vitesse la plus élevée.
N est la distance a partir de laquelle les particules fluides commencent a intenaggrles

particules solides du moule.

En dépit du gain du temps, les particules du mélange réactif ne peuvent pas adhérer au

moule en adoptant ce genre de conditions aux limites. A cet effet, notre é@Ligeelopp@
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unu} o [ Z *]}v %o EUpBSNVHOWEN %}0oCu E [ Z GguEe M u}lpo
43 est une représentation schématique des particules fluides et des particules solides
représentant la frontiere. Ces derniéres peuvent étre des particules représentant le moule
ou bien des particules de rmare adhérée qui commencent a former la piéce. La distance

[ Z ¢]}VaaeW 4 }EE *%}V o ]*S v o (E}vsS] E %o (
% ES] po ¢ (op] * % MA vE Z E EX WIHNE <p[puv % ES] po (o}

étre vérifiés:

x La viscosité effective de la particulgy }]S !SE u% E] pE 0 Ales }*]8
% i, Viscosité a partir de laquelle le matériau commence a adhérer a la paroi.
X La distance de la particule fluide avec la frontierly g doit étre inférieure a la
]*S v [ Z 4KV
X > 8§ U%e [ A %kylde Ja particule fluide doit étre supérieur au temps
[ Z *]}Ros Le compteur est déclenché lorsqug ¢Q ¢, mais si pendant un

instant N, P ¢alors le ompteur est remis a zéro.

s wget R xgsont des parametres physiques liés a la rugosité et a la vitesse de rotation du

moule. 4est un paramétre numérique et est typiquement choisi pour étre de méme ordre

de grandeur que la longueur dedage. Quand la gélification du polymére intervient, le

us E]l pue EJP]II(] 8 ]Jo v[C %ooOopue [ }HO u VEX > %o] ( &
M U}po X WI}IUE ¢Jupo E 0 % Z viu v P o](] S]}vU o & -S .

pas encoreadhéré doivent se fixer. Ainsi lorsque les viscosités des particules flidgles

atteignent la viscosité au point de g8}, 5 glles se fixent méme si les critéres mentionnés ci

dessus ne sont pas Vérifieés. Apres cette étape la simulation du procédé est terminée.

FigureA3W" Z u [ Zded]particules.
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IVV.6 Déplacementdes particules

Aprés avoir discrétsso % &} 0 u Ve O *% U v}ipge ¢}uZ ]S}ve 0 E <}
A}JE « <}ops]}v V[]u %o } G Nouspallmng \do&c wiiliser une intégration

numérigue en tempsPlusieursschémas d'intégration sont utilisés dans la littérature : Euler

simple, Leagrog, schéma prédicteucorrecteur, Schéma de Verlet [136f la méthode

Newmak [137]. Le schéma d'Euler simple n'est pas stable et souvent les autres méthodes

d'ordre supérieursont utilisées dans les simulations SPH. Dans nos simulations, la méthode

de Newmak estpsS]o]e X /opv[ RISZ} E%o0] ]S [1& & iU Ve 0

expressions de la vitesseg la position etde la masse volumiquedes particules sont

calculées selon les équatiorsiivantes

B> L B E ¢FksF U= E U350 . &X

TS L TRE ¢ E ¢PkravF U3 EU%0 : &y,

6375 L €8 E ¢(P@s F U, 6§ E Ug™° A . &z
Avec Tla position, Ra vitesse et=0 [ o0 E 3]}vXL r@stole raw

IV.7.Avance en temps

Ve 0 u SZ} "W,U o & <}ousS]}v iops dQ qiohieéme[ digeret est
*SE] S uvsS AE%o0] ]85 X ] Ju%eol<p <«p ot ddit}ieSpecter o S
condition @urant-FiedrichsLewy (CFL)

'Pr&D
¢PQ Wo

ou Det Rsont respectivement la longueur de lissage et lasse.

& {;

Monaghan [138] et Morris [129] ont introduit deux autres critéres qui sont liés a la nature
physique du problemeun critere qui prend en considération la diffusion visqueus¢ un

autre qui prend en considération les forces extérieures

56
JPQrawl EJI—Bp - § g

9

POQr&twy  4s;

Q
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Ouf S o u} po o (}& o[ £ & v$§ agoffespond &da @EsTHsjiéo S
cinématique du fluide.

Enfin, pour accélérer le temps de calcul, le code SPH a été paraliéligéS]o]e vS o[ %o %o0] §
libre OpenMP® (Open MuRrocessing) [129].

IVV.8.Modele rhéocinétique

Grace aux analyses rhéologiques menées dans la partie expérimentale, un modéle reliant le

Z VP u v$§ 0 A]e }e]8 v (}v 8]}v p 8§ p/Aa réadiprAde u v
réticulation, est donné par la relation &t ;:
Cb &0
RL R F—28G LAt

Wek U

ol U g@st le taux de conversion au point de gel=t >sont des constantes.

I\VV.9.0rganistion du solveur SPH
}uu S}us u sZ} viuu EJcp ] o[ SM u umélique, (op]
notre solveur SPH est organisé en trois grandes étapes
9 Z % E& + vS §]}v o P }uSE&] }v8 o us JEv E o }u ]v
9 Résolution ve 0o }u ]v [déspéquations fondamentales de la mécanique
e (Oop] U «<p o[}v %lement cAuplérpaox équations de transfert
thermique ou de réaction chimique
9 TE ]S u vs E *poS Se o [ dE postitpaiternéi® pdurovisualiser les
J(( E v8e Z U%o® ~53 U% E SHE U % E e¢]}vU A]S ee Y § Xeo

V9.1l }veSCEWM S]}v M }lwder [ S

La premiére étape en mécanique des fluides numérique consiste a borner le domaine de
eJupo SJ}vX WpE E& €& Vv}sSE Mong vecolrssau ldgjicie} de maillage
Gambit®. Le domaine @&é&nglobe le systéme réactif et les frontiéres. Le tg@péda taille du
maillage sont ensuite a définir tout comme les conditions aux limites. A partir de ces

}vv U o ju ]v [ S S E % E ¢ VS § ]Jo » E Veul]s op %

code SPH pour simuler la fabrication des pieces par rotomeulag
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Lafigure 44 montre le maillage sous Gambit® piséléments triangulaires espasé [ine
]*S v ouu pn }tu Jv [ Sp X >[ veu o M u Joo P 0 %o]
[ VAJE}v 6iiiil vip X > uluo upslole % }uE o egsepté g@ar}v ~W, -

30000 particules espacées chacune de 7 mm.

Figure4ddW' v & S]}v 4 }lu]Jv [ SH % E u ]Joo P e}ue P u

IV.9.20rganigramme du code SPH

La structure générale du code SPH utilisé pour simuler lenottage réactif est présentée

sur lafigure 45.
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Initialisation
.Génération des particules formant la géométrie du probléme

.Attribution du type de particule (fluide ou moule) et des grandeurs
caractéristiguesassociées.

Boucle sur le temps

.Détermination ¢ % €& u SE « pu} o [ Z <]}v [ES](]] oo
XD]e itpE 0 0]°3 e % E3] po o A}]e]vfe ~3}pe 0 « 45
X VE P]*SE u vS ¢ E *posS S« ~S}pe o * 143

Boucle sur le n particules

.Fonction de pondération +dérivée
.viscosité (1V.22)

v V.

Particule «adhérée» Particule «adhérée» Particule «Moule »
.Masse volumigue (IV.7) .Masse volumique (IV.7) .Masse volumique(IV.7)
. Pression (1V.13) . Pression (1V.13) . Pression (1V.13)
.Accélération (IV.8 ou IV.11) .Enegie (IV.12)

. Energie(IV.13)

.Conditions aux limitefV.15) et
u} o [ Z <1}v ES3](]

Mise a jour des grandeurs

non % incrémenter i

i<n

non —> incrémenter t

t<tmax

Fin

Figured5W' v E S]}v 4 }tuJv [ SH % E u ]Joo P e}lue P u
IV.9.3.Traitement des résultats

Pour visualiser et analyser les résultats de simulatidesx logiciels seront utilisé Matlab®
et Paraview®. Matlab® sera essentiellement utilisé pour traiter les résultats de simulation de

tension de surface. Nous allons distinguer trois types de particul@srface, fluide et en
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dernier lieu les partigles du moule. Ldigure 46 illustre un exemple du traitement des

résultats issus de la simulation des effets de tension de surface pour un moule cylindrique.

> ¢ % ES] po o []Jvs E( *}vS E % E ¢ vS ¢ v }uo pE E}pP

fluide et du moule sont représentées respectivement, en couleur verte et bleue.

Figured6W' v G S]}v H }lu]Jv [ SH % E u ]Joo P e}ue P u

Le code SPH génere trois fichiers de résultats gtk=: un pour les partigles solides
constituant le moule, un autre pour les particules fluides représentant le mélange réactif et

un dernier pour les particules ayant adhéré et qui forment la piéce rotomoulée.

On peut ainsi visualiser et analyser séparément ces différents élismen utilisant les

diverses fonctionnalités du logiciel ParaView®.

La figure # donne pv = % E o[ *%o SE A Jo § }usloXx >

Co]v E]«p *S & % E °* vS V SE veX E vV S }v %0 usS } e

réactif ao[]vd E] HE A Joop*3SE 3]}v u Z u%o S u% E SuCE
partie droite de la figure montre la partie adhérée du réactif a la surface interne du moule et

la formation de la piece.
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Figured7:Traitement es résultats avec Paraview®
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V.1l.Introduction
Grace o} "W, A 0}% % % E V}ISE <u]l% U }v EE]A *Jupo
réactif durant le pocédé du rotomoulage en 2 et 3D. Les résultats obtenus étaient tres
encourageants et ont permis de démontrer la nécessité de poursuivre des travaux de
recherche sur cette voie. Toutefois, ce solveurdesteloppé sur la base[uv ~ &G®nhve
[ Z C %0 e$ A savoir
X Le mélange réactionnel est modélisé comme un fluide newtonien incompressible car
o[l (( s ]* Joo u vS S v PoJ]P % E <«<gu 0 u}po S}luCEv
rotations;
x >[ Alous]}v 0 A]e }*]8 v (}v 8]}v e 3a péaEctioh Bstv u v
décrite par une loi rhéocinétique établie en mode isotherme
x La force de gravité est la seule force prise en compte dans les galculs
X Les forces de tensions de surface et effets viscoélastiques sont négligés.
Or, le procédé du ramoulage fait intervenir plusieurs aspects de la mécanique du fluide
§ o <g 0 u}p]oo ]o]8 § o[ $ 0uvs O U STTdls ces o0 % E
% Z vViu v e S vVv3 E o0 S3]Auvs }Ju%o /£ U 0] %% E} Z + E -]Ju
gue quelguesunsdes effets physiques a leur origine (a savoir les effets visqueux et les effets
de tension superficielle, en plus, évidemment des principes de base de la mécanique des
fluides). Ainsi, a partir de modeles simples, on pourra se placer en position de weprpdr
étapes tous ces phénomenes. Les modeles physiques utilisés dans ce travail sont présentés
en détail dans ce chapitre
En effet, nous avons constaté dans un certain nombre de simulationsiauvais mouillage
de la surface interne du moule da foE u $]}aggldmérats,et ainsi un étalement
hétérogene de la matiére. lfagure 48 illustre un exemple de formation jgigglomérats sur la
s U ( ]Jvs CEv M Ulpo o} E- 0 e¢Jupo S]}v o ( &] Ss]1tv |
diametre 0,1métre tournanautour de son axe principal. Ces agglomérats et ces irrégularités
%o }UEE ] VS (( S E 0 % E} eepe [ Z ]}V MU %}0oCu E v o (

cas en le stoppant.
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Figure48:Formation des agglomératie particules et des irrégularités a la surface interne
du moule. Le moule est représenté en rouge, la matiere adhérée en blanc.

Nous pensons que la prise en compte des effets de tension de surface et du caractere non

bY

newtonien du mélange réactionnelpourrait remédier a ces imperfections. Or,

o[Ju%o u vsS S]}v * % (E u SE ¢ Ve 0 U SZ} e e ve u ]Joo P

V[ *§ % * pv 8§ Z ] X

}v. &v vS o (}C&E S vel]lv sUE( U ]Jo (s [ }E !SCE
airpooCu & E o+ (}E& - S ve]lv U CE( Plee v§ }uu
uniguement a cette interface. Sbp fait § § apn&Ela littérature, les algorithmes de

§ S]tv []Jvs &( [pv (v§] Eimplidte soit explicite. Cesméthodes sont
généralement gourmandes en temps de calcul surtoutash veut les appliquer au
rotomoulage. Donc, il est nécessaire de faire un choix judicieux pour appliquer les

algorithmes convenables a notre étude en satisfaisant trois criteq@®cision, facilité

[Ju%eo u vs §]}v 8§ E %] ]S 0 poX

0

>[]JvSE} p S]}v o[ (( 8 Ale } 0 *3]«p ve 0 } non plugo "W, v

car le systeme réactif évolue de fagcon conséquente au cours du procédé avec une variation
de viscosité substdielle. Cette augmentation dépend de plusieurs paramétres en
particulier la réaction chimique et les vitesses de déformatian. v [ e Salthes simple de

proposer un modele qui peut tenir compte de facon efficace cette évolution. En paralléle, on

doit étr % 0 [ *3]u & 0o §ve HYE + }VSE Jvd e § e}v ]JA EP v

guantité de mouvement pour pouvoir tenir compte du caractere mawtonien du systeme
réactif. Pour ce faire, nous utilisons des modéles issus de la mécanique des noiliBOMsC

% Eu $3 v [ E% E]Ju E o[ Alopus]}v 0 Ale }¢]8 v (}v 8]}v
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Dansce chapitre, nous allons passer en revue les méthodes existantes dans la littérature
% EU SS vS o[]Ju%o u vsS S]}v e (( 8- § ve]décrivant lp E ( S
comportement du fluide nomewtonienavec la méthode SPEt nous tenterons par la suite

A 0}% % E + OP}E]SZuU * *Ju%0 *» § }.8$u} & (]Jv []vs

nos simulations.

V.2.Modélisation des effets de tension de gace

>[} i S]( S SconGisteE & fvelopper une méthod@ermettant la simulation des
effetsde tension de surfacappliquée au rotomoulagen 2 et 3D. Nous pensons que la prise

en compte de la tension superficielle dans nos simulations pouaraéliorer la qualité de

nos résultats numérigues, notamment en ce qui concerne le phénoméne de mouillage de la
surfaceinterne du moule ainsi que le lissage de la surface interne de la piéce rotomdidée
force de tension de surface favorise égalemknplaquage de chaque couche delyoére

sur la couche précédente. DuSE , % plis8 en comptedes nouveaux parametres
physiques dans notre solveur nous pe&tnde mieux affiner nos résultats numériques et

améliorer le code de calcul.

Rappelons queal tension de surface est un phomene lié a un déséquilibre des forces de

cohésion internese [ AartEentre les difE vS ¢ % &S] po ¢ [pv (op] X « (}&E
étre des forces dé&/an der Walls, des liaisons hydres (eau), ionique¥etc. g * Jv [PV

milieu homogne toutes ces forces sonéquilibrées par la pésence desparticules
environnantesCependanta proximité [pv ]JvS € ( ésdduilibre appard puisque les

particules ne sontplus soumisesa un ensemble de forces de cédion. les forces

d[ SSE S]}v e uU}lo HO e+ u (OM] *}vS %oope JUWo}@®B VS ¢ <l
conséquence, ellesttirevd ¢ u}o po * A Ee- o[]vd E] pEX 35 (JE Ju
minimisant la surface. Ldigure 4 représente le comportement de la force dension

*U% E(] ] oo duide]v  [pv (
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Figure49:Phénomeéne de tension de surface.
V.2.1E§ § o &S

En formalisme SPH, il existe généralement tapisrochegpour lamodélisation des effets de
tension de surfee:
La premiere approche est basée sur le modele de Van der Walls [140] et consiste a
JVSE} p]E& pv (}E [][V6 ES My Jvse® [ <u S]}v o] Jve EA
guantité de mouvement

(6oL @67? K%pl‘éo D &,
ou Qg *S uv } ((1]1 vs []lvs E (3HEstXéprlsig @ur les petites distances
N eet elle est attractive pour les grandes distances. Le premier de travail de référence
adoptant cette méthode a été réalisée p&puP vS8 v W}e Z €idie ve o Spu o |
oscillantes. Ensuite, cette approche a été appliquée au cas des gouttes déformées oscillantes
[142, 143) etd « P}us3 « }e Joo V8 » 00]%3]<u » €i6d+X [ u3E + 3E A
0 tu Jv [ %Yo ] §§ u 8§27} Vv Su]vsS [ USE * %Z Viu v
comme les écoulements interfacia [145] ou les écoulements insaturés [146,147]. Ces
méthodes donnent des bons résultats mais elles présentent certains inconvénients du fait
que la force deo S ve]}v s U CE( V[ *S %o * (1v] [uv u v] & FE %
1S E o] & v us]o]e vS o[ <pu S]}tv > % 0 enrdipon dhoEs S [ p

arbitraire des coefficients artificiels du modéle de Van Der Walls. En plus, be adédda
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S U% E SUE ]Jv]s] o }1s e« (]&E [UV u v] E *% ]J(]J<p %o}uCE
A cet effet, on ne pourra pas appliquer cette méthode aux écoulements impliquant des
transferts thermiques comme ceux apparaissent dans le rotomoulagéfréac

La deuxieme approche pour modéliser la tension de surfasebasée sur la méthode
Continuum Surface ForeeCSFiX @& | Joo €i006- ule v A VS 0 %}ee] Jo]8

force surfacique de tension de surface sous forme volumique. Cette fotiomla été a

o[}E]P]vV viu & p/&E u} o e+ pSawms] ke méihiddeeEvdldmds fifido
151]. > %S S]}v o u s§zZ} "W, § E o]- A ]1(( E vS ¢ u}
*UE o PE ] vsS [pv (}¢ &dfinissantuchagdE phe }9 o[]vs E( *3
déterminée implicitementen simulanto[ A $]}v o (Jwowddyrvdéfinie par la

relation suivante
0? _ .
— ER?LT -
oP

Le premier travail de référencelatif a cette méthode a été réalisé par Mus [152] dans
o[ SM * }HO U VSe ]%Z ]cp X > (}CE S vellv eu% E(] ] o
la facon suivante
(LtdBGT;884 8 - TH

ot Uest le coefficient de tension superficielléGest la courbure de la surface e
représenteo  A}opu [HVv O u V3§ (op] X

8§ u 8Z} % E®u S [} SV]E ¢ E *cpos 3¢ %E ]* 0}Ee<u[}v O]
simples.En revanchg pour une géométrie complexe, cette méthode ne donne pas des

résultats précis en estimant les effede tension de surface et en particulier la courbure. On

peut attribuercela p viu E (] o A}]e]ve %}pUE 0 ¢ % ES] po « |
e ve] ]O]8 ol A 3§]}v Jjuo HE p < }E E * % @ES] po o
récents ont permisf u o]} @& S]}v $ § natardrdgnt les travaux de Hu et Adams

[154-iA0e }u nAE [157]u]
Une troisieme approchale méthode permettant la modélisation des effets de tension de
o U CE ( }vS 0 % E]V 1% E %} <uE o inteffate s¢padmiht deuxE % 0] ]38
milieux immiscibles par le biais des méthodes géomeétriques. Ces méthodes sont suivies
[Mv  *8]Ju S]}v ¢ J(( &E vS * }Ju%o}e VS « 0 (}Ccourburg ve]}v
§ A S uUE VIEU oX [ *8 383 % i€} ahotreudtudpy A] v
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Les premiers travauadoptant cette approchent été réalisés par Zhang [158,158] ont
porté sur la modélisation de la force de tension de surface en 2 et 3D. La détection des
% ES] HO ¢ %% ES v vS 0[]V &lgiithme dévélgopéepar IDH{160] en
2D etla détection des% ES] HO * %% ES v VS 0 ens30D@Oyennaphis & (
méthode développée Dilts et Haque [161]. Cette méthode est robuste et efficace mais son
implémentation notamment en 3D est déhte voire difficile.
Marrone [162,163] a proposé une nouvelle méthode rapide et simple permettant la

§ S]}v A%o0] ]S o[]vs &E( vi §iT X~}v oP}EJEZu (}v §
premier lieu, en se basant sur les propriétés de la matde renormalisation définie par
Randles[164], on peut trier les particules en trois catégarearticules de fluide, particules
%0 E o o[]vs CE( § v(]v o % ES] po ¢ []Jvs E( X SE]
valeurs propres de cette mateaui dépendent de la disposition spatiale des particules dans
0 ju Jv [ Su  €iofeX SRS S %o Julvpu [uv u v] & tve] &
particulesdont on vaexaminer és status ~% ES] MO [Jvs &E( jyv (o] -

deuxieme étape
?5

$:Tu LN 19¢:Ty T KIyF o 80 -V
Y

En deuxieme étape, on effectue un scan pour détectetdsles particules constituant cette

interface €igure 50).

Figure50W S GEu]v S]}v ¢ % ES] po « []vs E( % E UV ¢ Vv
Récemment, un nouvel algorithree été développé par Barecasco et Terissa [166,167]
% Eu § ‘U]AE A %o0] ]5 u v djidesin(sciblesv E&€Eprincipetle
base de cette méthode repose sur la représentatiomlu domaine de fluide par un

enchevétrement de spheres centrées en position de la particule SPH. Puis, on vérifie la
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couverture de cette sphere par les spheressinesX ~] pv % ES] §8 *%Z E
COUA ES %0 E 0+ HUSE © *%Z E » 0}Ee+s 35 % ES] po 3 pv
est considérée comme @nparticule interne du fluide. ve v}SE u} o U [ <8 $S
méthode que nous allons adopter pour modeéliser les effets de tension de sulfad le

détail sera présentélans les prochaines sectians
V.2.2.Modele de tension de surface adopté
Avant deprésenter notre stratégie pour implémenter les effets wasion de surface, on

rappelle que le terme de la force de tension de surface ap@arai ve o[ <u S]}v

conservation de quantité de mouvement et cette force agit uniquement en interface. En

v}S §]}v ] & § o <u 8]}v <u vS8]S UIMA u vE 8 (E]S }pue
@ . 2 2 o - loBERRg s 096q L
& Fl |O|:é—8 égeégoom v Oll\é)oél\é PE@EE : &

Ou 225 pet Ry représentent la pression et la viscosité des particules et >

respectivement.

®est la forcede gravité et Breprésente la force de la tension de surfaGette force est
%0 %0 0 ] < * MO U VS % }UE o0 ¢ %etElk]eptoexprinid par & (elation
suivante
BL éGL(L - ¢
Avec éacoefficient de tension de surfaceG courbure de la surfaceX: vecteur normal a
la surface U fonction delta de surfaceelle est constante est égale a Bbu Best la
distanceinitiale entre les particules
Lafigure 51 représente un schéma simplifié du mod&lévelogpé dans notre travail pour
modéeliser les effets de tension de surface appliqué au rotomoulage réactif. Gelenest
composé en quatre étapd468]:
Etape 1. on traque []vS E(-% }dE&u E v § S vS S}ue
2Det 0 s uE( [JvSs E( vi v pusS]o]e vi o u
Etape 2 Changementlu repére. Cettéransformation %o}pE& HUS [ ¢*uE E PV <« PO
0 IHE IepnCE( dahs & rByveau repére
Etape 3:Z }veSEU S]}v 0 JUE lepCE( [JvS E( X E}ue o0o0}ve

lagrangienne et la régression circulaire pour Jee eSEU]E © tHE [Jvs EB( X
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dimensions, la méthode e régression sphérique est employée pour reconstruire la surface
[Jvs &E( % ES]E P VHPES] Yopifacet

Etape 4:estimation des différenis composanis de la foce de tension de surface.

Figure51:Les différentes étapes de la modélisation de la force de tension de surface.

Dans les prochaines sections, nous allons développer en détail les différentes étapes de ce
processus puis les vatidpar des cas tests

SXTIXTXiX § S8]}v ¢ % &S] po « [Jvs E(

Juu Vv}ipe of A}ve i uvsS]}vv U }v SE «u vV u} GV U]<un
polymére par la méthode développéoar Terissa et Barecasco. Dans cette méthode, le
domaine fluide est repré&mté par un chevauchement de sphéres ou chaque sphere
représente une particule SPH cergrén position xavec un rayon;r Puis, on vérifie la
couverture de chaque sphéere par les sphéres des particules voisines. Si une partie ou un
segment de cette sphéra/[ 5 % ¢ JHA ESU }v SSE] u o0 3 3us %0 (E
cette particule sinon elle est considérée comme une particule interne du domaine.

Lafigure 50illustre le principe de cettenéthode.
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Figure52lllustrationdeo u $Z} § S]}v e+ % ES] po ¢ []Jvs E( ~
[JvSE BE( U ~ ¢ % ES] po | (opu]

Pour connaitre le statut de la particule, on définiul vecteur de couverture

a

. TRk i}
%LL@W - V5
En parallele, on définit un vecteur li, commencant dedsition du point i a tester. Il est
paralléle au vecteude couverture bi. Si ceecteur v[]Jvs Ee+ § H MV 0}SS *%Z |
(figure52.2)U 0} E+ pv % ES] 0 *%Z E V[ *5 % * }uA ES 3§ o
% ES] po []Jvs E( *]Jviv 0 % ES] po S pffiguwes5ZmE] po Jvs &E
WIHuE u o]}E& E o <«u 0]S8 S S]}v e % ES] po « []Jvs &E(

(( Sp A MV ipreBdeilX > % ES] po ] %o % E Siseuwdement[divs E (
oo A E](] o[]v P o]s8 (Jvl % & o & o S]}v sXob

T, FT . ..
=N??H<—é—“—j{@Q3U . &

>[ oP}E]SZu % Eu S8 vS§ SE <p E A %o0] ]5 u vs o[]vs E(
1) Initialisation: on attribue a tas les particules du domaine le statut de particule
[lvs &E(
Te HE vS o] récherche des particules voisindinkedlist), pour chaque patrticule i,
on calcule le vecteur de}pA ESuE ] o[ ] o[ <p S]}v ~sXO+ % }uCE
voishe | détectée
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ie HE vS o Zatul de la variation de lamasse volumique(IV.7), on vérifie

o[Jvd E- 3§]}v lavkc uneud@otte sphérique @). Si le vecteucoupeune calotte
sphérique, alors cetté'I® particulesera considéréeomme pv. % ES] po []Jvs E( X
On note que [ vPo; germettant la détection de toutes les particules constituant
o[]vS (=€ra déterminé en fonction de la géométrie ainsi que la quantité de matiere
différents temps de simulation.

Validationen 2D

En premier lieu, on utilise une géométrie simple, un cylindre tournant autour de son axe
principal. Lafigure 53 représente un moule cylindrigueavec des taux deemplissage
différents. Les particules du fluide sont représentées en couleur verte et le enentouleur

0 uX Ypu vterface glle est représentée en rouge

WIHNE S CEu]v €& o[ vPO }%S]Ju oU }v % E} uv o C P VvPu
o[ vPo wu]v]u o % Eu $S vS o S E e$véddlpvaa;L e[V psurda(

figure 53.a ou le moule est représenté par 318 particules et le fluide réactif par 355

% ES] po *X W}IuE § <3 E o ((] 18 §§ u $§Z} U }v pPu
réactif a 60 fois la quantité utilisée précédemmefigyre 53.b). Avec le méme angle de

€v e vU 0 ¢ % ES] po parfditetetdétectéds S

Figure53W § S]}v ¢ % ES] po « []Jvs &E( %} E v ujpo Colv d

représenté en bleu, le fluide envertS o[]vs & ( Vv }po pE E}puP X
> P }u SE] S UV % E u SE Ju%}ES vS }ve] E E % }uCE
§ §]}v o[]lvs E( X § (( SU v}ipe o0o0}ve § ¢35 E §S§ u
[Z o] SE}]* % 0 X >[ vPo quecceliiutiisé préecédemment. Dans
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cette configuration, le fluide réactif est représenté par 15014 particules SPH tandis que le

moule est caractérisé par 1574 particules.

Lafigure 54 représene 0 ¢ (E *pu0S S *Jupo S]}tve S ; en|bBleu leso[]vs E
particules du moule,v A ES 00 ¢« P (op] E 3]( 3 0 ¢ % ES] HO * %o
sont représentés enrougeX /o 3 o JE <«u[ A o u'u vPo U o[]vsS

explicitement détectée.

Figure54W § S]}v ¢ % ES] po « []Jvs &E( % }uE v ulpo v (}E
T X > ulpo 3 E % E « v3d Vv o0 puU o (opu] v AES § of]

Pour connaitre les limites de cette méthode, nous allons remplir les deux pales atuhieu d

seule pale, puis nous augmenterons le taux de remplissage des pales a dix centimetre, tout

en laissant d A] VSE o (o] S o u}po (Jv [ pPu vs G o <uCE(

ofl] ]J& $ o %o fig@e EENONtre les deux configurationstaster ou le fluide réactif

est représenté respectivement par 1594@(re 5a) et 17000(figure 56b).

Premierement, on constate, que quel que soit le taux de remplissage, tous les particules
}vesd]Spu vs o o[]vs E( }vs 8§ § § %X@F|uAE of]y& @ (0 °]8

entre le moule et le fluide est aussi parfaitement détectée, aveangle deé va
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Figure55W § S]}v ¢ % ES] po ¢ []JvsS E( %o }UE MV Uulpo [Z
différents taux de remplissage. Le moule est représenté en bleu, le fluide en vert et
o[]vs &E( v }po HE E}uP X

[ %o (eserésultats numériques présentésdessus, la méthodsemblevalide en mode

S S]}vv |E&a ]J(E*S o[]veS vS SAI X E vuHlauwddus d€ saurthise@ S
"MAE  YetofEoualge est en mouvement permanent et les particules changent
congamment leurs positions. A cet effet, il est important de savoir si cette méthode est
capable de traquero[]vS (E (polymg@E av[]u% } ES momentsde simulationset

P ouvsS o}E-cu[}v viessddde aotations Pour effectuer cette étudenous
avons choisi deux géométrietifférentes: cylindre et hélice a trois pales. Nous allowais
contenter deprésenter uniguement les simulations ou le moule tourne a une vitesse de

rotation de 75 tr/min.

La premiere simulation effectuée est celle de Il}po u v8 [uv (ou] Ale }]15 A

dans un cylindre en rotatiomutour de son axe principal. Cette configuration permet de

S S E of ((] 18 BM o[ oP}E]SZu S S]}v * % ES] po -
dynamique.
Le moule est représenté pguv Co]Jv E v opu]v]puu [pv ] u SCE Tl u

de rotation est de 5 tr/min. La distance initiale entre les particule® lest de0,1 mm. Le
moule est modélisé par approximativement 636 particules et sa température est de 80°C. Le
polyuréthane a une masse volumique de 1200 kdj/hest symbolisé par environ 21000
particules fluides. La température initiale du mélange réactif estadg & @5 °C. Les

résultats de cette simulation sont illustrés surfigure 56 & & %, E + v iutios de[ A}
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o[]vs &E( 1 (( & v3simujation &e0 a 50s. Pour mieusuivie o[ A}ous]}v
o[]Jvd E( U viye JAJ}VE o ju Jv [ Su v SE}]e S0 o %0
% ES] po e+ [darént@n( couleur rougele fluide encouleur verte et le moule en

couleur bleue

Figure56 W § S]}v ¢ % ES] po « []JvsS &E( % }UE v ulpo Co]v C
son axe principal a différents moments (a) t=0s, (b) t=10s, (c) t=20s, (d) t=50s.

o[]v#&0s, le fluide réactif eshu E %o} S o[ oP}E]SZu § S]}v (}v §]

uv] % E( ]S }Y S}uS ¢ 0 * % ES] po » }ves]Su vsS o[]vsS E(
Aprés 10 s, la matiere commeneeadhérer a la surface interne du moule en formame
couche constituée de plusieurs particulds[]vS & ( %0 (E V e (}J&uU « P }u §

Ju% o0 /£ o }ved]3p vd Jve] o o § e3¢ JVS E e V3e %}uE A 0] (
de détection. Egalement, cette étape est caracté&ipar un écoulementascade car aux
premiers moments de la simulatioma viscosité du fluide est faible et certagparticules
adhéréesalaparoi interne du moule (Jv]ee vS % E €& S}u &E *}pe,c¢ qui S o

constitue aussi un cas a explorer afin de tester(I(] ]S o[ oP}E]SZu s §]}
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Figure58W § S]}v ¢ % ES] po « []Jvs &E( %o }uE UV U}PHO  [HV
tournant autour de son axe principal a différents moments (a) t=0s, (b) t=5s, (c) t=10s, (d)
t=20s.

Comme le montre ldfigure 0, la méthode sembleaussivalide pur une géométrie
complexe et méme pour des interfaces qui prennent des formes aussi complexes 9

a*X Kv }ves § puee]U o0} E- o[ }po u vs pu (op] TYuevP%Z viu v

b). Les particules du fluidau }vsS § o[ |E détedtée$ en tant que particules
[Jvs EB( X
FigureS9OW &} EU ¢ }u% o A + []vS E( ](( & vS§e (E PJu « [
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Nous nous sommes contentés de présenter uniquement les résultats numériques obtenus a
une vitesse de B, tr/min. Le méme comportement est observé pour les essais numeériques

(( Sp - [ USE » A]Z oo o E}S S]}vX
"uls e« E *pos 5eU 0 u} o «uo A o] S }v % US 0O %o %o0]
géomeétries simples comme complexes, en mode statioh®  pee] <u[ v u} Cv u]«cp
Danstotes v}e eJupo 3]}ve v i U o[ wRG <ldee EApsjo]e
Validationen 3D
A présent, nous allons voir si ce modele est valide en 3D et tenter de définir les parameétres
optmaux v o[} MHEE v sdav Permettant de détecter la surface séparant le

(o] E S3]( ol JEX }uu % }UE 0 ¢ eJupo $]}ve T U vipue A}v
%o}uE puv P }u SCE] ulpo Golv Elp (v A EI(] & of ((]
Nous avons utilis pv u}po (}Eu Co]v E]«p [uv o}vPpu pnE Tl u
de 10 cm. La distance initial@ @ntre les particules est de 0,4 mm. Le mélange réactif est

représenté par 36 000 particules fluides et le changement et le moule par 4000 particules.

Les résultats de cette simulation sont montrés sufigaire 608a. Avec le méme angle de

scan util] « Ve O ¢ eJUupO S]}ve v I U o pE( [Jvs &E( *3 0 ¢
mieux illustrer ce constat, on présente surfigure 60b o <« uCE ( [Jvs C&E( E % E
par quatre sphéres en couleur rouge. |l semble que le modele de détectidmemstalide en

3D.

Figure60:Détection de surface apolymeére en 3D. Le moule est représenté en bleu, le
(ou] v AES §o[]vs E( V }po WE E}pP X
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V222XZ }veSEU S]}v []Jvs E( V. UJAE Ju ve]}lve

Apres avoirdéterminé avec exactitude les ptiens de particules constituanb [JvS & (

différents moments de simulatiod v}pe %o ¢*}ve u JvS v vS§ o E }veSCEMN S]]}
a partir de nuage % }]vs []Jvs EG( X W}lpE (] U v}odesoo}ve ps]
arfterpolation lagrangienne et la régression circulaire. Puis, nous comparons les

% E(}EU v - Z <pd u 38Z} epE o[ A op 38]}v 3 0 %E ]e]}v
de la force de tension de surface notammera courbure et le vecteur norah. Néanmoins,

il est nécessairefl (( 8u & pv Z vP u v$ E % E (fighrev@l). CetfeveSE ] E
SE ve(}EuU S]}Vv  %o}uE S P & vS]&E <p o }JuUE [Jvs E(

nouveau repere.

Figure61:Changement de repére en 2D.
WIHNE pv % ES] po []JvS @&repéere]lbcab ¢3tda holenn& fles positions de
particules voisines de i.

> e« }}E }vv e K[ *}Jv8 }VvVv o % E 0 « E 0 3]}ve *pu]A v3 W

TawL i1 T Og -
Y
UsL 1 W 0y -
Y
KT i E % E& « vS of]v ] % (E §] estolesndiripre]total des] pagictes
A}]e]v - 1X > ]E 3]}v o[l £ CJ[ -8 o[}E]P]v K[ A E- o
£ o E] § C[ *}vS % E% Vv ] po JE& X >[ vPo E}S S]}vr E %

1}JE }vv o £ *Ce3 u }E]P]v o 3§ om&E £ VIMA [ *Ce3
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Les relations (M1 et V.12) décrivent le passage des coordonnées du repére original au
systeme de coordonnées locales
TLT...'"¥F UecelU . &S
UL T'e<sUEU"... W L &t
Oou
r e Samwdle de rotation.

Interpolation Lagrangienne

Kv psS]o]le o[]vS E%}o S]}v o PE vP] vv % }pE }veSEUN]E o
VU P e %o}]vSe E %o E& « VS VS 0 » % ES] po « []Jvs E( X

Les polynémes de Lagrange sont formu@ésme suit:

2:T, LI 2:T; D sy
Y
ou
2:T L UK TF Tp; vy
o o K F Tp0 ' ’
>[]v ] i E %E& « vS 0 % ES] po [Ivs CE( § e % ES] M

o[]vS C ¢(polymére
La courbure k et la normald&ans le systie de coordonnées local sont dors par les
expressions suivantes
20 AT,
ClxsEzeT 70 L BwW
R T. & sERMT, Or
2T, ESAERYIT, Pr

J&| \ C BX

Enfin, on doit exprimer la normale dans le systeme original. Les coordonnées de vecteur de
normale Xontalors

RPET2KOBEDEXETOEFRPKAU ORAT Or

&L \ﬁFzﬁ:T;?KmbEmﬁ:T;OEEJ?Kd\U ORVT: P

- YA
Régression circulaire

Dans notre étude, nouallons utiliser la régression circulaire comme une autre technique

~

[]vS E %o pous¢tenstruirela courbe [Jvs E( X 8§85 u §Z} S %o %0 0]<|
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](( & vSe }luJv e [Spu ¢« v E Z }o}P] U u sSE}o}P] S
ondes [L169-174].

> % E]V ] %o §8§ u 3827} Jve]es SE}UA E pv  E o
ensemble donné des points. Autrentediit, il s'agit d'ajuster les parametres d'une fonction

pour qu'elle satisfass@u mieux selon certains critered une owles conditions imposées.
Kv }ve] €& o[ <p S]}vPVvEoO [puv E o W
TF=E:UF>6L N D Bz

Our, a et b représententespectivementle rayon du cercle etes coordonnées de son

centre. Le probleme consiste a déterminer leéis parametres optim (r, & b)

caractérisant un cercle passant gapoints donnésy, y;) avec i=1, n.

La méthode du moindre carré appliquéstla méthode directe pour trouver lgzarametres
ipes = p & o % ES]E [pv vup P %o}]vSe ~% ESlepo

but de la régression consiste & minimiser I'écart quadratique ttalant
a 6
5:=aN L | @IF ¥:TyF =8 E:UF >;6A &
Uab
KT ] & % & * vS of]v ] e % ES] po ¢ [Jvs E( X

Pour déterminer les paramétres a, b et r par la méthddenoindre carré, on doit calculda
dérivée de S par rapport a a, b et r et forcant dérivées a+[ vV U poUdEobtenir les

paramétres di cercleajustéX > o E]A AN~ U: U Ee* o[ E]A v

a

05 Fti ¥:TyF=SF:WF>6EtJN - 4
o P YRF=TEGR> an,
05 . )
F_LtNI ¥ TyF =8 FIWF>6FtJTELtI= D &s;
- (igs

. a

05 . .

6—>LtNI ¥ TyF =8 FIWF>FtIJYELI> Coat;

Si la dérivée de S par rapport a r est nullQ)/.la valeur de r vaut
a
NLI ¥:TgF=8E:WF>6 J D &u;
Ve
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Donc, siomp peut trouver les valeurs de a et bA  v[Ju%}ES <«<p oo u $Z} U }v §
H]E o A o pE E % ES]|E o[ <p 8]}v ~sXiie & Jve] }v
E 0 %o ** VS % E 0 * % ES] po « [Jvs E( X

Dans le présent travajl nous utilisons la méthodeggéométrique de la mognne des

intersections [175]Pour ce fairenousallonsappuyernotre raisonnemensur les propriétés

P lu SE]<H * e U ] SE] °; dUVeS&E VRIvS E- S]}v e SE}]e u

[uv S E Feprésentele centre du cercle qui passe par tesis sommets du triangle. Ce
E 0 [ %% 00 O E o |fgulew®).E]S H SE] vPoO

Figure62:Représentation géométrique de la méthode de la moyenne des intersections.
Prenons trois points Ai(%), B (xy;) e D(%X) qui représentant les sommets de triangle, le
centre de cercle circonscrit le trianglg €stdéterminéepar l'intersection des médiatrices de

AB, BC.

Le centre de cercle jCest Igpointjde concours dgmédiatricegdes cotés dytriangle

> [ <uors(V.24) représente les coordoregdu cercle appartenarit lamédiatrice du AB et

o[ <p 8]}v ~sXifie 0 ¢ }}E }vv « u E 0 %% ES v VS pu ] 8d
A LkTUETyoE Uxkl F Up

ATl/f.f}i") t

~ < av;
:u L kW,E WoF UgkTy F To

(") 76556 t

” KT E TooE Usgkls F U0

Ty L

A t\ aw,
N WE W F UgpKkT, F KO

U L

O t
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> (E <}opusS]}tv * C» Dnudonijexu S|

A ‘To F Ty KT F KROE : U F Yy kY, F Uo

Ay L b FTsKlp F i . U FWky F Y

. ¢ D AX;
R ‘To F Ty kKK F ToE U F W kW F Yo

s L ,

@) 12
Avec (L KT, F ok F TgoF KK F TgokW, F U0
Les coordonnées du cercle circonscrit le triangle stors

'_'_\_I_ L:uDFuJ;:TgELB;E:LbFLL;kTéELEoEkU(Fup:TgELE;

2 Ty =

¢ D ay;

iu LF:TDFTU;:TSELB;E:TUFTp;kT\?ELEOEk'I}FT(p:TgELE; y
& Ve te

V.223XZ }veSEM S]}v []JvsS E( v SE}]s Ju ve]}lve
Onutilis o u §Z} E PE ¢¢]}Vv ¢%Z E]J<u % }uUE }IVveSEU]E
en 2D, avant de reconstruire cette surface, un changement de reparerapport aux

%0}e]S]}ve * % ES] po ¢ []v$ @&fin deUgarastirwne seulgbvaleur dea

fonction de surface dans le repére lodre 63).

Figure63:Changement de repére en 3D.
WIUWE pv % ES] po []vS &repere]lbcab ¢3tda hrojenn& fles positions de
particules voisines de i.

Les coordonné ¢ o[}E]P]vV E % E o0 }espakés rélations/BhsdRt$s:
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TanL 1 ¢ Og  &z;

v
WL 1 W 0y Coali;
v
VL T W 0g A
v
KT i E % E « v3 o[]v ] % (E §] estoleendhire]total des] paiicies

A}]e]v - ]1X > JE 3]}v of Au%p}]vE K[ NEESIV pvESH (X
> %0 V E[C[ *8 % E% Vv ] po |E o[ £ I[X

Les vecteurs de bases de repére local sont donnés par

&. AyF T 4hF U-AGF LA

i STyF T30 E (F Up 6 E \GF 462 © AuS
\ BH&y
g | -
3 ORHE M
ol BH & §
:aH .
; Yfl_g—‘&” s
[ &H &
Les trois formules suivantes permettent le passage du systeme du repére original (x,y,z) au
oC‘é u }}GE }VV . O} 0O ° -..l[E[UC[U\l[.W
T L Arauavi® ¢ v
UL Arasavikd .
VL Rrauavkd v - ax

Veu]sS U vipge u%o0}Clve 0 E PE *¢¢]}Vv *%Z E]J<Hu % }pE E }ve
§§ § Zv]<y S puv P v E o] S]}v o u Sz} E PE °¢°]}v
3D et présente un intérét pratique dans des domaines mualsiptels que I'étude de
trajectoires de particules, I'imagerie médicale...etc.
Pour ce faire, nous allons utiliser deux méthodes. La premiéere méthode est géométrique et

elle a été développée par Umbach [175], basée sur les propriétés géométdgqua splere.

110



V % ES] po] E 0 %0 Vv u ] v % E%c!wcorgeodd (& sphewe fraver$€E S
forcément le centre de la sphere.
Pour trouver les paramétres de la sphére avec les deux méthodegnsidere o[ <p S]}v
Pv Eo0 [UV:*RZ E

ToF =8 E:WF > E:\WF 2,8 L 4° LAy,

AvecR a, b et c représentente rayon de sphere et les coordonnées de son centre
respectivement. On dispose donc de trois parametres ajustaBles I0) pour faire passer le
cercle au plus pres despoints donnésx;, y;) avec i=1, n ou n>4.

Ces paramétres seront déterminés en minimisant €3 «p E $]xp sp]A v3§
i 6
55=AN LI @F¥: TyF =6 E:WF >0 E:\4F 26A : &z
Va3
Lescoordonnées duentre dela sphéresont obtenues par les expressions suivantes

K5ss E 5y . E 5y 0k5°5° F 5% o
NEK5 s E 5. E5 . k55 F 5 500b
EK5 e E 5. E5. Ok 5¢ F 5500

(5P E 15,5, 5 F 505 F 555, F 505, Gt
KBss E By E 5y OkGs 5 F 51500
N EKS e E5; E5; 055 F5; b
EK5, ES5; E5; ok& G F 5550 o
TS £ 15,55, F T8 F 75, F 75, a
KSss E 5ei. E 5y OkGei 57 F 5;15°0
NEKS s E5; EB5 kG5 F 5580
EK5 s E5 E5; ok&50 F 50 o
ST E 5,5, 5 F T8 F T8, F 55, &S
Avec
S,é S,é
5@"——J| 1TUFT§6L—JI TFT8 - VA &
% L—ji ToWLWF T8 Ay
uab
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Et le rayon de la sphere est donné par la relation suivante:
a
4L1 ¥ TyF=8E:WyF>8E:\(F 26 J - VAY:
ligs

Dans cdravalil, nous allons utiliser une autre méthode permettant de reconstruire la surface

par régression sphériqu@mommeéeméthode analytique [176].

Considéronso|[ <p S]}v P v G o *% Z (E ~spedu €e éciite sous 18]} v
forme suivante:

TEVLEVET#H EU EVLE#, LT AW
Avec

#oL SESEPFN; # L Ft= #s L Ft>#, L Ft?

En posantéS L TS E LE E \B, le systéme & résoudneour un ensemble donné de poinse

réduit a :

i J T S TV R VAP &

n KI# C |E

(U S T - T VA A VA T

! MTSrLFY - -0
P . . ‘ NI #e TR

NV S O U IV N R VAV # el elg

T ] " . Ni C 6

eI A VA gl &\

La résolution donne#, ¢4t puis les coatonnées du centre de la sphére :

=L |:°_6';>L Fo—é; 2L Fo—é; et son rayon

4L¥:6E>6E’_ﬁ|:#4
(Iv. A &I &®o[((] 185 pu} o S vellv s E( }%S o
teste en 2 et 3D seront étués pour valider notre modele.

V.2.24.Validation du modeéle de tension de surface en 2D

Maintenant, rousallonsvalider les deux schémas de modélisation des effets de tension de
*uCE( ¢« A}JJE o0[]vd E%}0 3]}v > PE vP] ,en estinaot le@s PE ++]}\
précisions sur trois cas tests

X estimationde lanormaleatela }pE& pE& [pv & O

X coalescence de deux grains de polymére

X test de rupture de barrage.
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Cas test n°1 calcul de vecteur normalale o  }puE p& [pv &E o

Afin de vdifier la précision des deux méthodes, nous allons estimer la courbure et la
VIEuU o [uv €& o X > Z}1A&E §S P }udaaE Ja mdsurgé ddoile &E ]
o[ Pdwstest le plus simple a valider pour un modéle de tension de surface ou laweurb

A us o[]vA E- E C}v p €& o X

WInE (( spu & §8 Su U v}ipe o0o0}ve o po € o IME pE ¢
rayon égal a 0,1m et nous augmentons au fur et a mesure le nombre de particules

[Jvs &E( (Tv }vv " SE%OE(U SE °*PE 0 % Endeqdleux|[ «S]Ju §°
composants de force de tension de surface a savoir la courbure et le vecteur normal. La
figure 64 E % E& * vS o0 Vv}EU O [HV E o E C}v iXi A VRVARR!
[Jvs E( E}]e 1236 obtériusparles pA£ u SZ} + []JvS E%}0 S]}veX

SDUWLFXOHV 314SDUWLFXOHV

628 SDUWLEXOHYV - 1286 SDUWLFXOHYV

Figure64WW}e]8]}v  * % ES] po » [pv & o 1 ~E C}VvAiIXie A
surface (obtenu par régression circulaire et interpolation lagrangienne).

On onstate que les deux schémas utilisés donnent des valeurs précises de vecteur normale.
WE }vSE U }v }ves § pv J((EVv oP & }v E&v vsS o[ *S]u
la méthodede régression circulaire, une valeur constante de la courbure bttnue quel

<u *}]8 0 viu E []vs E( § 00 A ps ]A& ~iieurayopfu }E E * %o
cercle.En revanchgles valeurs de la courbure obtersjgar interpolation lagrangienne sont
légerement différentes de dix. On peut attribuer cettéférence au fait que la courbe

]JvsS E%}0 S]}v } S vH % & o u SZ} o P& vP] vv Vv % ¢ %o *
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sert comme référence a cette courbe contrairement a la méthode de régression circulaire ou
0 JUE %o ¢ % E S}puerfaces %o}]vSe []VvS
Comme illustré sur léigure 65, la courbure converge vers 10 au fur et & mesure que le
viu E % ES] po []Jvs E( HPuvd A puv EE pE E o -
0.051, 0.013 €0.00301%%0 }pE TATUTIOU 076 S iT60 %e :@spéctivement]]vs E (
Toutefois, ette différence reste négligeable et les deux méthodes permettent une

*SJu SJ}v % E |- o Vv}Eu o S o JME pE [pv E o X
eJupo S]}veU o v}iu &E % ES3] po ¢ []Jvs @& (@000 €S valguls v3S o %o
of] EE pE&E -pulEsorraimlenthégl@eable.

Figure65W }uE pnE 0 *uCE( [uv & o E C}v IXi}Svu %
Lagrangienne.

Cas test n°2 Coalescence de deux grains de polyméres
Lact o« v S 0 (}&uU S]}v [HV * pO % ES] po % ES]|E
de la température, de la force de gravité et des forces de tension de surface. Ce phénomeéne

est largement étudié dans les domaines de la céramique et des matériatadliques et
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}veS]SH MV %Z VIU V Ju%}ES vS E P]ee vS O }pHO U VS U %o}O
"MAE Vv}$ uu v veoO e U E}S}ulpupo P e %o}lu E - % }oCu d
Durant la coalescence au cours du rotomoulage, lorsque les graipslglaeres atteignent
la température de fusion, ils commencentaalesceren formant une interface caractérisée
par le rapport x/r figure 66« E 0] vS 0 MAE PE JveX Wpu]e §S Jvs &E(

gue la particule acquiert sa forme finale.

Figure66W Alous]}v o[]vd E( U JUE- 0 } o v s UAE F

>[ A % @&ohsiste a étaler les grains de polymere de Polypropyléne (PP) sur un support

en Aluminium puis de les introduire dansauplaque platine chauffante sous un microscope

}%S]<p X veul]S U vipge JuKo}elve pv E U %o Z P(( P ipe<cpu[ o
M %}oCu E X v(hwnitrosoopd optigue nous observons les différendéspesde

la coalesence {igure 67).

Figure67:Visualisation de la coalescence.
Nous allons comparer nos résultats numériques avec les résultats expérimentaux obtenus

par Asgarpouf177].
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Le diametre des deux grains de PP est de 500um et la température é&stafix90°C. Tout

[ JE U viue A E](]}ve of ((1 18 e u S§Z} § S]}v ¢ %o C
O°* WHUAE *Z u - []JvS E%}0 S]}ve vVve O 0O HO o J}HUE pE S
La distance initiale entre les particules@ ;Test de O,5uuX > ju ]v [ Su *3
représenté approximativement par 2000 particules. Le polypropyléne a une masse
volumique de 960 kg/rh Le coefficient de tension de surface est égal & 30mN/m.

La figure 68 présente les deux grains de polymeéres ou les particulg$vs CE ( *}vs
présentées en couleur rougéiqure 88as 3 0 A § WE Vv}Eu o epdymérgvs E (

(figure 68b).

Figure68:Coalescence des deux grains de polypropyléne a 190°C.

[ %o @& ¢ e o c]Jupo §]}itmiks aes dée@idAEet de reconstruction des courbes
[JvE E( e}Jvd ] v A o] ¢ %}uE o . } oe v X
Les résultats numériques de la simulation sont comparés avec les observations
expérimentales sur I&igure ®. On observe un accord satisfaisant.
La méthode semble bien valide pour simuler la coalescence de deux grains du polymére en
2D.
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Figure6O9W } o « v MAE PE ]Jve WW i6if ~ ] uSE Adii..
expérimentaux(b) résultats numériques

Cas test n°3 Rupture de barrage
Le cas test de rupture de barrage est un cas a dynamique rapide relativement classique dans
la communauté SPM /o E % & * vS o ((}v & u vsS [uv }o}lvv [ M
fermé par des murs. Il offre la possibilité de comparer les résultats numériques a des
JVV o E% EJu v3 0 ¢ S} EEIVA V[ pU tp o[ Alousd]lv o Z
}o}vv [ W% &} O u S E % E& ¢« VS % E pv }o}vv [ v
parois, une fixe et une temporaire représentant le barrage.
o[]ve3Plv $s le barrage est supprimé, permettant ainsi a la colonne de fluide de
[ ((}v E & ¢}pe o[]v(op v o PE A]§ X
Dans cette simulation, le probleme est représenté par approximativement 4500 particules et
la viscosité du fluiddd «S 00 ag °Qusoit 18Pa.s.
Lafigure 70 u}vSE o0 ¢ (E *pos S 0 e¢Jupo S]}v o[ ((}v & u vs
différents temps.

On peut aussi suivre le champ de vitesse de différentes particules constituant ce cas de test.
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Figure70W ((}v & u vS [uv }o}vv [ ]1(( & v8 ¢« % E]}

Nous allons confronter nos résultats numériques obtenus par la méthode de régression
circulaire et arterpolation lagrangienne avec ceux obtenus expérimentalement par Narti
et Moyce[178].
Lafigure7L u}v8E o Alops]}v Tadiméasjorjigl} V(: YL T =;du front de la
vague en fonction du temps adimension® :6Y L P.C =;° ;00 =est la largeur initiale

o }o}vv [ uX
On constate ge la courbe des résultats de simulations obtenus par régression circulaire et
ojvS E%}o S]}v o PE vP] vv }vS o wul'lu oouCE [UV % ES §

bonaccord entre les résultats numériques et ceux obtenus expérimentalement.
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Figure71:Comparaison entre les mesures expérimentales et les résultats SPH du
déplacement du front de la vague.

V.2.25. Validation du modéle de tension de surface en 3D

Comme en 2D, il est important de valider le modeletelesion de surface en 3D avant de

eJupo E o[ }po u vsS p (op] o}Ee u E}S}ulpo P E S](X W}
seront étudiés a savoiwv’.” *SJu S]}v A 8§ uE vIEuo § JUE UE [pv
rupture de barrage.

Castestn°tcao po A 8§ HUE VIEU 0o SesphdrpE PE [pv

>[ £ S]sSpu S 0 %E& ]e]}v <« devpdeurnorjnal@ont [@&s padmetres

les plus importants a vérifier pour un modéle de tension de surface. Pour effectuer cette
étude, nous allons éigner le vecteur normaletle o }uE& pE [uv Jvs E( [V e
de rayon de 0,1 par les deux méthodes de régression sphériques.

Lafigure 72 E %o @E + v3 o[ Alops]}v o }J}uE p&E 0 uCE( [pv
premiere méthode [175]. Legaleurs de courbures sont différentes de la valeur inverse de

rayon de la sphéere (10) surtout dans le domaine de sphere présenté par 365 particules.
Cette différencediminue A o[ pPu vs S]}v * % ES] po o []vsS E( u
toujours différentede 10 avec des valeurs comprise entre 14 et 8, erreur non négligeable

E}pue % ve}ve apppoern@ur dans les équations donnant la positiancgntre de

sphére (équations V.3¥/.41).
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Figure72:Evolution de la CoE u E 0 *uCE( [uv & o & C}v i.

En revanchavec la méthode analytique [176], la valeur est constante et égale a 10 quel que
soit le nombre de particue []vS & (il en st de mémeour le vecteur normalfigure

73).

Figure73Ws § Y& v}Eu o o <*pCE( [UV <% Z &E & C}v

Dans la suite de ce travail, nous allons utiliser uniguement la deuxieme méthode pour
valider notre modéle et effectuer des simulations du procédérdiomoulage par voie
réactve.
Cas test n2 : rupture de barrage en 3D
Comme en 2D, nous avons choisi le test de rupture de barrage pour valider le modéle de
tension de surface en configuration 3D. La distance initiale des particuleke éshm avec
environ 300000 particules. Léigure 74 montre les résultats du cas test de la rupture de
EE P vi }T0o APpu Al vs8 Z uES E pv %Jo] E A vs [ E

120






V.2.26.Simulationdu rotomoulage réactif en 2D

Pour montrer les effets de tensions de surface, nous allons effectuer des simulations avec et
sans tension de surface sur des géomeétries simples. Puis, nous comparons les résultats
numeériques obtenusavec és deuxcas de figues testés notamment en matiére de
mouillabilité et état de surface.
Pour ce faire, nous allons effectuer des simulations sur un cylindre de rayon 0,1m tournant
autour de son axe principal. La distance initiale entre particules (dx) est de 1mm. Le moule
est E % E * VS %o E iiil % ES] po S ¢ 8 u% E 3SpEfluides o[} E
réactif, il sera représenté par 15000 particules avec une densité de 1200Kd/m
§ U% E SPUE ]v]8] 0 W %}oCu E 3 AL X >[ Alangadton o AJ:
de polymeérisation de polyuréthane obéit a une loi rhéocinétique (IV.22). Le moule tourne a
une vitesse de 7,5 tr/min.
> ¢ % E uSE -+ pu} o [ Z v ES](]] o *¢}vs

x s]e }els [ ZBspbv {20

X d u%e [ Z BlJL sawo

X ]S v [ Z Pl}s&v@ T
Le coefficient de tension de surfagaut 30 mN.rit pour les simulations impliquant cette
force.

La figure 75 représente les résultats de simulations de la fabrication de la piéce
cylindrigue avec effets de tensiate surfacefigure 75b) et sans effets de tension de surface
(figure 75a).
V % E u] E o] pU vipe oo}ve } « EA E o[ Alops]}v o u3s3] E
et les différents régimes hydrodynamique ainsi que la forme finale de la surfaceedrderta
piéce. Au fur et a mesure que les différents composants du systeme réactifs réagissent entre
eux, la viscositédu meélange réactionnehugmente et atteit la valeur de la viscosité
[ Z ¢]}v % Eu S8 vS ]Jve] HUAE % ES] PO + a parGiihte@e di [ Z C

moule.Aprés 20 s vipe } » EA}ve O] %% E]3]}v [pv }Ip Z % }oCuE
plusieurs particulesQuant aux régimes hydrodynamicgide phénomeéne de cascade, est
bien observé pour les deux cas de figures de simulativeds d{ v u v] E  %oOe* VS
pour lessimulatiors sans effet de tension de surface. En effiatforce de tension de surface
permetl[ @Eag&d ¢ % &S] po o []JvsS E( o *uCE( ]Jvs Ev pd ulp
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Figure75:"Jupo S]}v [uv ( &] S]}v [HVv %o] Colv E]J<p Vv i %
réactif (a) : sans effets de tension de surface (b) avec force de tension de surface.
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Apres 40s, la piece commence a prendre sa forme finalenebbserve un écoulement
rotationnel ou une grande quantité du matériau a déja adhéré faisamsi apparaitre la

forme finale de Igpiece rotomoulée.

Aprés 60 son peut voir apparaitre une sorte de rotation solide ou les particules fluides
restantes se déplacent a la méme vitesse de moule. Le polymére est relativement bien
réparti sur la paroi du moule. Les valeurs @gsont proches de celles d&; g€t a ces
viscosités les particules fluidesllent sur la couche de polymere adhéré. Les dimensions de

la piéce fabiquée sont quasiment figées.

V% @E 00 0 U vipge A}ve }ved3 & <p 0 AJS e [ Z ]}V %o V
surface. Ldigure 76 représente le pourcentage de la matiere adhérée en fonction du temps
pour les simulations effectuées avec ounsaeffets de tension de surface. Durant les
premiers moments de simulation de 0 & 10 secondesAlpS o« [ Z ¢]}v ¢S % E <<}

identique.

WuleU }v }ves § VvSE ii 8§ AU pv. o P & HdPu vsS §]}v o A
simulations sans tensin de surface mais elle reste négligeable et les deux régimes de

cascades sont observés dans les deux cas de figures de simulations.

% E& o 1A U of (( $ o (}& S vel]lv o U CE ( S Ju%}ES V
[ @&}]85 v (}v S]rametre ph¥sique.

Enfin, on observe un palliérorizontalpour les deux simulations montrant que la tatélde

la matiére a bien adhéra la surface interne du moule.

En conclusionon observe clairement une surface interne lisse de la piece obtenue par
eJupo S]}ve Ju%oo]<pu vS 0 ¢ (( S S ve]lv U CE ( IVSE &
simulation. On peut expliquer ce phénomeéne par les force de tension de surface agissant sur

O °* ujo po ¢ []JvS E( v.oe SS]J]E vS o[jardetitd dg @Eduite (0o u]

les courbures et rendre la surface interne lisse et relativement homogéne. Cette force est
aussi responsable du plaquage dhaque couche du polymére sur la couche précédente

[uv u v] E Z}u}P v <u] % Eu § [fabelljEe.uv § § uE
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Le modele de tension de surface développé semitie ((] Ve 0 e [uv
géométrie de moule simp et dans une configuration 2D,$ % EuU]e E u]E [

maniéere considérable les courbures a la surface interne de la piece rotémoul

Figure76:Evolution du polymere adhéré en fonction du temps.
Lafigure 77 u}vS@E& o[ A}opu3]}v H Z u% 3Z Eul«p H JUE- o
pieces thermodurcissabdea différents moments de la simulation. Iltea noter que
o[ £}SZ Eu] o E S]}v E S] po S]}v V[ ¢S %o * %o E]e Vv }L
S uU% E SpuE } 18 o[ <p S]}v } ehal€BrfiVEP) \Dans ocette
configuration, le transfert thermique est assuré par conduction emdérgoaroi interne du

moule et le mélange réactionnel.

Au début de la réaction, le moule est porté a une température de 80°C égale a celle du four
S§ 0o «CSu E 53] TAE X H (LE § u *ucE 0O uje v

observe un gradient déempérature au sein du mélange réactionneDn constate que la

—
=
H
N<¢

S u% E SuCE M ulJol] p M }tu ]Jv L (o] *3 o[}E &

adhérées au moule ont une température proche de celle du mpuaketransfert thermique
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entre les paricules du moule et les particules fluide réactif est assuré par conduction et ainsi

le transfert thermique est biereprésentédans nos simulations.

Figure77:Profil du flux de chaleur a différents moments de siatiohs.

V.2.27.Simulation du rotomoulage réactif en 3D

Les résultats encourageants obtenus en 2D, nous ont amené a étendre notre étude au 3D.
d}us [ }E& U vipe oo}ve (( Spu &E e eJupo S]}ve uCE e P }u §

cylindre. Nous allons coe E E poS ] HE u vSU pv Su ‘UuE [ USE

plus complexeen 2 et 3D

WinE (1& U vipe A}ve eJupo o ( &] S81}v [pv %] Col]v
u $§ [pv ] u SCE il uX > [dntve le§ p&ifutes est de 1,5 mm. Le

moule est représenté par 32 000 particules solides sont utilisées pour présenter le moule.

Quant au fluide, nousflvons schématisgpar 95000 particules SPH. Le moule tourne autour

de deux axes perpendiculairasec des vitesses de rotation de 5 et 7 rpm et sa température
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est fixée a 80°C. Comme en 2D, nous avons utilisé la méme loi rhéocinétique afin de suivre le
changement de viscosité en fonction du temps et les mémes ordres de grandeur pour les

paraméetresduu} o [ Z e]}v <p[ v T X

Lafigure B JooOpu*SE o0 ¢ (E *p0OS S *Jupo 8]}v un E}S}lupo P E §
en tenant compte les effets de tension de surface. Le transfert de chaleur entre le moule et

le systeme réactif ainsi que le procgss [ Z <]}v ¢S ] v AWbudet & m8suxe

que les différents composants du systéme réactifs réagissent entxe €} pue o[ (( $ o]
température, la viscositédu meélange réactionnehugmente et attet la valeur de la

Ale 1218 [ Z *]}93%WIEQVe] UAE % ES] po * u %gaodintee [ Z E
du moule.Entre 30 et 40s, une couche du polymere est foeraécouvre la paroi interne du

moule. Toutefois, il faut augmenter le nombre de particules a des centaines de milliers de

particules pour pouvoir mieux simuler toute la physitmimie du rotomoulage réactif.

Figure7l8 W Jupo S]}v [uv ( E&] S8]}v [HV %o] Co]lv EBl«<u v I
réactif.
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V.3.Modélisation [pv  }po uevidide nonnewtonien

V.3.1.Travaux antérieurs

Précédemment, nous avons supposé gue notre systeme réactif se comporte camme
fluide newtonien ou la viscosité est indépendante de la vitesse de cisaillement. En réalité, le
fluide au voisinage du point de gelgsente un comportemenhon-newtonien La prise en
compte de ce paramédr pourrait améliorer les simulations du procédé et notamment la

(J&u S]}v e« P}uss « S o[ S ouvs o uSsS] EX

Les premiers travaux de modélisation des effets viscoélastiquesapaethode SPH sont

menés par Elerol[79 qui a développé un schéma numérique basé sur le modéle de
Maxwell. Ensuite, Shao et Ld80s }vS ps]Jo]Je o u} o E}ee %o}luE Spu ] &
surface libre des fluides nemewtonien. Puis, Fan et al. oatlopté le modele de puissance

% }UE u} o] E o }HO U VS %}0C% E}% Co v (}v U] WIEEVS O f
travaux [L81,183 ont permis a développemun algorithme SPH permettant de simuler

o[ }po u vs (o pewtoniehs en utilisant troidifférents modeles a savoir

modéeles de puissance, Bingham et Hersdéhdkley.

> % @E u] E u} o %o )]s V E]3% o[ Alous]}v 0 Ale }]8
cisaillement. Les deux autres modeéles décrivent le comportement des fluides a sewuil po

0 *<g 0 o[ }po u v8 v| @] fipvu] PES Jv A o pE JVEE JvE %
fluide.

V.32.Modele adoptée

ve VISE SE A JoU v}pe 8 v§ E}ve [JVE PE E 0o u} o %o L] e
% }UE u} o]e E o[ }po u éastfqura beSprocéde du rotomoulage.
NoZ vS <g o <u §]}v o du}meuvErders ppur un fluide nenewtonien est

exprimee par la relation suivante

Q@

RFTLES'I"“E> .
— — Ee=la Doy,
@IB e é y

ou Rest le vecteur vitessel la pression,éla masse volumique du fluidg,le tenseur des

contraintes de cisaillement etles forces de volume.
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s - . P . . 5
Pour décrire le comportement viscoélastique, un termeteluseur des contraintes | & est
intégre.

Le terme du tenseur des contraintes peut étre formulé par la relatiapogs:

S. . ] g _ Iy . 3
I—Tap LIl |IyFEGads960 &z
Pour faciliterle traitement de la modélisation des écoulements des fluides-mewtoniens,
nous allons adopter la description de la viscosité définie par Vola €83]; la viscosité
[uv (op] Alecu pZ& ]wdépetd higuement du deuxiéme invariant du teos
de déformation& L TQE 1 Q:
&gy v

S
& L —
t

En deux dimensions, le tenseur D est exprimé
0Q o oR,

tT T~ ~
oT oU oU
OR tcRH

Io ouU ouUO

Une loi P v E 0]* % }HE o0 ¢ (op] « v AS}v] ve vipe % Eu § [ £

=) -

&LTQETdL

-)

awr,

contrainte comme suitl83] :
iLa &;& D avs
Les différents composants du tenseue contrainte sont exprimés par les relations

suivantes

0Q  0Q oNg’° kQF QOKTyF Ko .
IO'IpUL 'c‘)l\é@p' OTp L '\‘fv avt

I— L Q 0|\@5o kQJFQOKUJF Lo . At
lF ol\é)o oup N ' !

Dans cette étudenous allons adopter le modeleeghuissance pour décrire le comportement
rhéologique de notre systeme réactie tenseur des contraintes edbnnépar:

iLta &¢7°& D Aavy
Comme dans le modéle de tension de surface, la validation des simulatioms] }po u vS$

du fluidenon-newtoniense réalise sur le test de rupture de barrage. Daritecgmulation,
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le probleme est représenté par approximativement 4500 particwlésipo S]}v o[ }pH0 u vS

[V (opu] [HV u s+ Alopul<p Peroutilisdrtifle<rodele de puissance
dont les parameétres sontR L s& v2 =t N=0.15 figure 7).
Nous allons confronter nos résultats numériques obtenus avec ceux obtenus

expérimentalement par Komantina et Jovanduig4).

Figure79:Test de rupture de barrage pour un fluide nnewtonien.

Lafigure 80 u}v3 E atjod®la position Tadimensionnée: Ydu front de la vague en
fonction du temps adimensionnéY :6YL PC =;5¢; ol =est la largeur initiale de la

}Jo}vv [ uX > ¢ E epod 3o eJupo 8]}v *}vs v }v JE A

Figure80:Confrontation entre les résultats numeériques et les résultats expérimentaux.
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SXiIXiX* lupo S]}ve o [bin Hyide oorvreewtonien lors du
rotomoulage

Pour montrer les effets fijvs P& S]}v n  cewOn@En suriles propriétés finales
de la piéce nous allons effectuer des simulatioes 2D pour la réalisation [pv — %o ]
rotomoulable de forme cylindrique ayant un rayon dgl 0. A cet effet, nous utilisons
14515 particulesSPHpour modéliser le fluide 2800 particules pour le moule. La distance

initiale interparticulaire est de 1mniLe coefficient de tension de surfacaut30 mN.m".

Figure81WeJupo S]}v o[ }po u vS-ndueniéopai2Dv}v
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Le % E usSE-=** pu} o [ Z *]}v ES](]] o «}vs
X s]e }eIs [ ZRappt {20
X d u%e [ Z BlJoL sawo
X ]S v [ Z Pl}s&v@ T
Lafigure81 u}vSE& o0 ¢ (E *u0OS S sJupo S]}ve o ( &] ed]}v [pv
tenant compte du caractére nevw AS}vl v. u u o vP & 3§]}vv oX >[ Alop:
viscosité en fonction du taux de cisaillement est décrite par une loi de puisgamagitre 11,
paragraphe I11.2.1)
Lorsque le systeme réactionnel satisfait les coplits p u} o [ Z ¢]}vU 0 % }o0C
commence a adhérer au moule en formant une couche mince.
V ((8U % @E » Ti « vige } » EA}ve 0] %0% E]3]}v [puv }Iu Z
uv ]I ]v % ES] po X >[ S o u vs 0 uldpri@ encomgtev eouE
du caractere nomewtonien du mélange réactionnel ainsi que les formations des couches
les unes sur les autres. Egalement, on constate que le transfert de chaleur entre le moule et
le fluide est bien représenté. Les particules ayartiéad sont a la méme température que
celles du moule tandis que le mélange réactif au milieu est toujours a 25°C.
Entre 40 et 70 s, on observe ce qui pourrait étre un écoulement rotationnel. Une grande

guantité du matériau a déja adhéré faisant apparalagiece rotomoulée

Une fois que la viscosité du fluide a atteint la viscosité au point de gel, la piéce se rigidifie. Le
us E] pu Al v§ <}o0] S ]Jo v[C 0}&Ee* %ooOpe [ }HO u VS S }

simulation.

En fin de simulation, nousbtenons des surfaces internes lissentrairement aux

simulations réalisés qui ne tiennent pas compte gesametres physiquesforces de

tension de surface de caractere nomewtonien étaientnégligés

En conclusion, le modélte puissancentégré au formdéisme SPHemble valide 2D pour la

eJupo S]}v 0 u]e VvV "WAE [pVv %] Co]v EJ<p % E E}S}u}
Alupo S]}v [puv Z o] 1

Dance cette section, nous changeons la géométiie u}po (1v S ¢85 & of ((] 18
code SPH.
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Pour ce faire, on uide un moule servant a fabriquer une hélice a trois pales. Le moule
tourne a une vitesse 7.5 tr/mir.a distance initiale entre les particuleg ;lestde 0,8 mm.

Le moule est représenté par environ 2000 particules et le fluide par 23 000 particules.

Figure82W " Jupo S]}v [uv Z o]. SE}]s % 0 -«
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> e % E uSE - pu u} o [ Z e<4}aomp®rteanend yYhéologiques sont

identiques a ceux utilisés dans la précédente simulation.

Lafigure 82 montre | « (E 0SS S eJupo S]}v ( &] S]}v [pv Z o]
2D.

En premier lieu, on observe que transfert de chaleur est bien représenté. Cependant,

o[ P]ee* %SZE } %o} sadhésioj du fluide, on constata la fin de la simulation, une

répatition hétérogéne de la matiere avec une concentration de la matiere aux fonds des

% 0 ¢ S uv tu Z (]v u s] & Zz & 0 % ES] VSE o
Ce constat esfait expérimentalement quand le moule tourne a des grandes vitestes

matieE V[ %o ¢ eu((]etempspédur Z E E [uv u v] E Z}u}P v 0 °f
]Jvs Ev p u}lupo X d}pusS (}]*U o[ § S s U ( 0 %o] *S (E o0 S
V.4.Simulation du liner du réservoir du gaz naturel en 3D

Dans cettesection nous allons @ir si notre solveur peut simuler des géomeétries complexes.

A cet effet, nous allons simuler la fabrication du liner du réservoir du gaz natutéle

Jv] 8](U o @& « EA}E 5 }Ived]syp [V o]v E Vv %}oCu &E
composite.Le lirer interne }]S P €& vS]& o[ S§ v Z ]S S o[Ju%e CEu ]o0]8
que le composite assure la tenue mécaniqUette piece comporte également des puits

latéraux au nombre 4 et 12 puits centrawdébouchanf % Eu $5 v§ []Jve E & e (E
pour la coque compositeLa géométrie complexe constitue un testéal pour montrer

o[ ((] dg a&otre algorithme a traiter ce genre de géomeétrie.

Figure83:Représentation du liner : photo (a gauche), dessin sous Cath®itE).
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Conclusions générales et perspectives

Les travaux de thése présentés dans ce mémoire ont porté surffa % S]}v [puv }usS]o
simulation du procédé du rotomoulage par voie réactive en utilisant la méthode Smoothed
Particle HydrodynamicsSPHi X Jve]U A o[} i 38]( (Jv o [}%3]u]s &E o u]
polymeres par rotomoulage réactif, nous avons psuvi le développement du code SPH

initié par notre équipe depuis plusieurs annéBsur ce faire deux actions ont été menées.

Dans la premiere partie, des mesures thermiques et rhéologiques en mode anisotherme ont

eté effectuégessur une formulation du plyuréthane thermodurcissable.

Les résultats thermiquesapportent des informations % @® ] He ¢ % }UE o[ Su
(JE&upo S]}ve SZ Eu} PME J* O ¢ U %}OoCUHE SZ v X §§ u 8§27}
o[ voCe ]Je} }JVA Ee«]J}vv 00 U % Eu § formhtipEdu yésha@Een E o
mettant en évidenced nombrede réactions chimiques aboutissant a la formation du réseau
thermodurcissableX v % E oo o U of ] e U} o cauwons momEd queeU vipe
le modéle autocatalytique est approprié pour modélida cinétique de la réticulation du
polyuréthane.

u'u U o[ Alous3]}v p Ju%}ES u vd EZ }o}P]«p S S GEu]v
de températures. Les résultats rhéologiques obtenus ont permis de corréler des lois de
comportement rhéocinétiquelLbi de MackeCastro)reliant la viscosité en fonction du taux

[ Av uvs 0 %}oCu E]* 3]}vX
Pour tenir compte d caractere nomewtonien du systeme réactionneties mesures de
viscosité en fonction du taux de cisaillement en mode isotherme ont ét&tefe. Dans la
gamme du taux de cisaillement testé, la viscosité dépend de la vitesse de déformation et de
la vitesse de réticulation du polyuréthane. La dépendance a la vitesse de déforraatian
S uE [A Vv uvs @est @isongdblement biemodélisée par une l@mpirique

8§ Jv3 0 Ju%}ES uvd 5 v % E(]35 [ }E A of su Jv 8]«
La deuxiéme partie des travaax consistéa compléter le code SPH développé par notre
eéquipe en intégrant denouveaux parametres physiques. De noanne modeles ont été
ajoutées au solveur SPH afin de prendre en compte les effets de viscosité et les effets de
tension superficielle. Ces schémas additifs ont été implémentés pour chaque formulation et

testés sur des cas de test spécifiques pour validation.
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Le modele de tension de surface développé en 2 et 3D, basé sur des algorithmes simples et

((] U % Eu 3 SE «u E A %o 0] -pSlymeres tard [ gn S n1ddle &
*§ S]}vv JE <pu[ v u} Cv uJ<«p [UV % ES S [ USE %o ES
cour elep@E&( < []JvsS &E( A e § Zv]<ph o []JvS E%}0 S]}v ( ]

moins couteux en temps de calcul. Plusieurs cas tests ont été effectués pour valider chaque

étape du modele de tension de surface.

Pour tenir compte du caractére narewtonien du mélange réactionnel, une loi de puissance

a été intégrée au code de calcul. Un test de rupture de barrage est utilisé pour valider la

sJupo S]}v o[ }po u vS -ppwtopeep Jors &g votomoulage.

>[]vd PE 3]}v « VIHA pAsiGuesHans B@lvedboSRHermis de remédier

aux probléemeperturb v3 0 % @E} eepe [ Z *]}v } e EA e+ veo } ]Jv]3]
H u}lu v$ E «« E 0o Jov « SE A uEU }v % pus }v JE
[JvSs PE & VINA p/E %egues au TAfee SPdiZdgédié au rotomoulage est

Po} ouv3 83 ]v3dX d}us (}]*U o 3E AJo E o] *§ o}]v [!8
[ u S @&meliorationsmériteraient f étre apportéesafin de tenir compte des différents

parametres influant sur la faication des piéces par ce type de procédé. Nous allons

suggérer quelques pistes de travalil

U %}]vs Au vpu EJ<p U %ope] HWEs £ ¢ % A v3 ISE VvA]e

v e |JE %o ¢ (E o e¢Jupo S]}v o[ newtoniemIe P a(IDu ] V}iv
(]Jv. [uo]}&E E o <«u 0]S %} [ DukppdEJidhiafe des conditions

E o0 - o u]e Vv "HAE X

>[]vs P& §]}v e (( S AE}SZ EuU]<pH - 0 [(Burrag] ptre E 3]

considérée Pour ce faire, la prise emompte de la chaleur de réticulation consiste a trouver

une variante SPH qui tiee compte de terme source pour pouvoir intégrer dans nos calculs

la chaleur de la réaction.

> 8§ U%o- O MO *8 Ju%}ES vS }v ]Jo ¢S v e TtaculenpPu vy |
utilisant le processeur graphique (GPU). La paralliétisadu code va nous permettre de

SE ]§ & e uJoo]}ve % ES] po ¢ S Jve] [ (( Sp & e eJupo
temps optimal.

Kv % p$ VvA]e P & [u8]o]s E}v %BIUE uupow]SE [ USE * % E}

plasturgie et notamment les procédés réactifs.
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Concernant le volet physiechimique, il est important de comprendre comment le réseau

§Z Eu} HME J*e 0 ¢ (}EU VvV o %% UC VS suE + u}ilests ¢S} Z o
Ju%}®ES v8 [ SH ] E [ USE * *C*S u » E S](* %o}uE S S E 0 * ¢
En mécanique des fluides numériques, tout travail de simulation numérique nécessite une
validation expérimentale. Au cours de cette thése, un dispositiéexgental pour visualiser

les écoulements a été concgu. Toutefois, il fonctionne uniquement a température ambiante,
Z *]}v ES](] ] oX

<u] Ju% EIu 3 o A o] 38]}v pu} o |
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MODELISATION ET SIMULATION DU ROTOMOULAGE
REACTIF DU POLYURETHANE

RESUME : Le procédé du rotomoulage réactif est une technologie de fabrication de pieces creuses de

taille et géométrie trés variés. Une compréhension et une modélisation des phénoménes physiques

qui interviennent dans les différentes étapes de la fabrication apportent une contribution importante a

la maitrise de ce procédé. Les travaux abordés dans cette thése se situent dans le cadre d'un

programme plus général visant le contréle et le pilotage du rotomoulage réactif.

7TRXW GTDERUG XQH FDUDFWpPpULVDWLRQ HW PRGpOLVDWLRQ GH OD FL
en mode dynamique est réalisé suivie par des PHVXUHV UKpRORJLTXHV DILQ GYfpWD
rhéocinétique ainsi que des lois du comportement viscoélastiques du systeme réactionnel. Ces lois de
comportement sont établies FRQIRUPpPHQW DX[ FRQGLWLRQV UpHO@lbw. GH OD PLV|
Ensuite, nous simulons le procédé du rotomoulage en utilisant un code de calcul basé sur la méthode

« Smoothed Particle Hydrodynamics » (SPH), développé par notre équipe, en implémentant des

nouveaux parametres physiques: le caractére non-newtonien du mélange réactionnel et les effets de

tension superficielle.

Le modéle de tension de surface en 2 et 3D développé dans cette thése permet la détection explicite

GH OTLQWHUIDFH VpSDUDQW OH IOXLGH UpDFWLI GHngehieldd a3 XLV QR)
UpJUHVVLRQ FLUFXODLUH SRXU FRQVWUXLUH OD FRXUEH GTLQWHUIDF!
reconstruite via la régression sphérigue. 4XDQW j OD PRGpOLVDWLRQ GH OfYpFRXOHP|
newtonien, une loi de puissance décrivant OfpYROXWLRQ GH OD YLVFRVLWp HQ IRC
cisaillement a été intégrée dans le solveur pour décrire le caractére non-newtonien du mélange
UpDFWLRQQHO GXUDQW VD PLVH HQ °XYUH &HV SDUDPgWUHV SK\VLTX
validé par une série de cas de tests en 2 et 3D.

[TLQW pJUDaffdtRdR tehision de surface et la prise en compte du caractére non-newtonien du

fluide réactif nous ont permis de mieux présenter la mouillabilité de la surface interne du moule et

O fpWDOH P H @hes@dlitheS du pplidneéres.

Mots clés : rotomoulage réactif, polyuréthane thermodurcissable, rhéocinétique, Smoothed Particle

Hydrodynamics, tension de surface, fluide non-newtonien, simulation.

MODELLING AND SIMULATION OF REACTIVE ROTATIONAL
MOLDING OF POLYURETHANE

ABSTRACT: Reactive Rotational molding (RRM) is a process for manufacturing hollow plastic
products with no weld lines, in virtually any shape, size, color and configuration, using biaxial rotation
and high temperature. Understanding and modelling of physical phenomena provide a great
contribution for process control that is the purpose of a more general program.

Firstly, a characterization and the kinetic modeling of the thermoset polyurethane are performed in
anisothermal conditions followed by rheological measurements in order to establish rheokinetik model
and the the viscoelastic behavior of the reactive system according with RRM conditions.

Afterwards, to simulate the RRM, Smoothed Particles Hydrodynamics (SPH) method is applied which
is suited method to simulate the fluid flow with free surface such as occurs at RRM. This solver is
developed by our team. Modelling and simulating reactive system flow depend on different
parameters; the physical phenomena involved are: surface tension force and non-newtonian fluid
behavior.

The surface tension method has been successfully applied to simulate RRM using SPH solver taking
into account free surface tension force. Surface tension force is given explicitly in the current model.
After detecting the boundary particles, the interface is locally fitted by using Lagrangian interpolation
polynomial or fitting circle in 2D and by using fitting sphere in 3D, respectively. To study the non-
newtonian fluid flow during RRM, a power law describes the evolution of the viscosity versus shear
rate was adopted to describe the viscoelastic nature of the reactive fluid during its shaping.

The implementation of surface tension and viscoelasticity allows us to present the wettability of
internal surface of the mold and the spreading of different polymers layers.

Keywords : Reactive rotational molding, thermoset polyurethane, rheokinetik, Smoothed Particle
Hydrodynamics, surface tension, non-newtonian fluid, simulation.



