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RESUME

Ce travail présente une étude des instabilités d’extrusion de types peau de requin
et oscillant des polyéthylénes linéaires (PEBDL et PEHD). Les expériences sont
réalisées sur une extrudeuse monovis. Plusieurs filiéres capillaires de géométries
différentes sont utilisées pour étudier I’effet de I’angle d’entrée, du diamétre et du
rapport L/D sur D’apparition et le développement de ces défauts. L’effet de la
température est également étudié. La quantification des défauts est réalisée a 1’aide
d’un microscope électronique a balayage. Un systéme d’acquisition de la pression a
haute vitesse et un laser a effet Doppler permettent de mesurer simultanément le débit et

la pression.

Les observations faites au microscope permettent de bien suivre I'évolution du
défaut de type peau de requin avec la contrainte de cisaillement. Ainsi, on constate que
de petites ondulations de moins de un micron d'amplitude apparaissent a la surface de
I'extrudat & une contrainte de cisaillement a la paroi d’environ 0,13 MPa. Ces
ondulations gagnent rapidement de I'amplitude et s'organisent au fur et 4 mesure que la
contrainte de cisaillement augmente, jusqu'a ce que le défaut de type oscillant
survienne. Les photos mettent en évidence un changement de l'aspect de la surface de
l'extrudat lors de la formation de la créte du défaut qui favorise 'hypothése que le défaut
soit dii 4 un phénoméne de glissement/adhésion localisé prés de la sortie de la filiére.

Cependant, les mesures de vitesse réalisées avec le laser ne peuvent le confirmer.

L’apparition du défaut dépend essentiellement du niveau de contrainte a la
surface prés de la sortie. En comparant les résultats obtenus avec les deux PEHD, on
démontre que, pour une méme contrainte de cisaillement, I'amplitude du défaut
augmente avec le taux de gonflement. Ainsi, en plus des contraintes de cisaillement, les

contraintes élongationnelles semblent contribuer a former le défaut.



La géométrie de la filiére influence peu les contraintes de cisaillement critiques
correspondant a I'apparition et a 1'organisation du défaut. Celles-ci sont respectivement
égales a 0,13+0,01 MPa et 0,19+0,01 MPa pour le PEBDL (a 190 °C). Cependant,
I'amplitude et la période du défaut sont grandement influencées. L'augmentation de
I’angle d’entrée a pour effet d’aggraver le défaut lorsque le temps de séjour est inférieur
a environ 0,25 s. Ceci démontre que les déformations élongationnelles subies a I'entrée
favorisent la formation du défaut lorsqu'elles n'ont pas le temps de relaxer. L’ampleur
du défaut augmente également avec le diamétre, mais sa proportion par rapport au
diameétre de I’extrudat demeure la méme. On constate une augmentation importante de
l'amplitude et de la période du défaut avec le rapport L/D. Cet effet est cependant
difficile 4 expliquer. Finalement, l'augmentation de la température a pour effet de
retarder l'apparition et le développement du défaut.

Les résultats obtenus dans 1’étude du défaut de type oscillant appuient fortement
I’hypothése que celui-ci est di a un phénoméne de glissement/adhésion ("slip-stick™) du
polymére a la paroi. On observe entre autres un déplacement important de la branche II
de la courbe d’écoulement vers des valeurs de taux de cisaillement élevées lorsque le
diameétre de la filiére diminue. En utilisant la méthode de Mooney, on estime une
vitesse de glissement du PEBDL a la paroi d’environ 0,15 m/s.

La transition du segment a peau de requin au segment lisse semble étre initi€e au
sommet d’une créte du défaut de type peau de requin, puis se propage sur |’ensemble de
la filiére. Il semble donc que le mécanisme de formation de la créte soit a ’origine du
glissement généralisé. Celui-ci survient généralement a une contrainte de cisaillement &

la paroi d’environ 0,38+0,01 MPa avec le PEBDL. Cette valeur est un peu plus élevée
avec les deux PEHD (0,42+0,01 MPa).

Les mesures de vitesse et de pression confirment ’hypothése que I’écoulement

oscille en remontant la branche I, puis en redescendant la branche II. Lors des sauts, le



taux de cisaillement varie brusquement, 3 pression constante, pour atteindre !’autre
branche d’écoulement. La forme des oscillations dépend grandement du débit moyen
imposé dans la filiére. Cependant, le cycle d’écoulement demeure le méme. Un modéle
théorique est développé pour prévoir 1’effet de la géométrie de la filiere et du taux de
cisaillement imposé sur la période des oscillations. Celui-ci prévoit une période
minimale lorsque le taux de cisaillement apparent imposé est au centre de la zone
instable et une augmentation rapide lorsque celui-ci se rapproche de I’extrémité des
branches d’écoulement. Le modéle prévoit également une augmentation
proportionnelle au rapport L/D et au volume du réservoir. Les mesures expérimentales
confirment bien les effets prévus du rapport L/D, du volume du réservoir et du taux de
cisaillement apparent imposé sur la période, mais la période mesurée
expérimentalement ne tend pas vers zéro lorsque le réservoir est petit comme le prévoit

le modéle.

L’effet des conditions opératoires sur le défaut de type oscillant est également
étudié. En résumé, la contrainte critique d’apparition du défaut dépend peu de la
géométrie de la filiére et augmente légérement avec la température. L’aspect du défaut
est plus chaotique avec une entrée plate ainsi qu’avec un diamétre plus petit.
Finalement, le rapport L/D influence surtout la période du défaut, plus celui-ci est petit,
plus la période est courte. Le défaut disparait pour une filiére orifice.

En terminant, on présente le comportement trés particulier du PEHD
DMDC-6400 dans la zone instable. Ce polymére présente trois comportements
différents dans cette zone selon le taux de cisaillement imposé. On observe, entre
autres, la formation d’un défaut semblable au défaut de type hélicoidal qui adopte une
forme aplatie pour une mince plage de taux de cisaillement. Ce phénomeéne est difficile

a expliquer.



Ainsi, cette étude a permis d’enrichir les connaissances dans le domaine des
instabilités d’extrusion du polyéthyléne. Les résultats obtenus ont permis de vérifier
plusieurs hypothéses et d’en émettre quelques-unes qui devront étre vérifiées dans le
cadre de travaux futurs.



Sharkskin and « slip-stick » instabilities for linear polyethylene (LLDPE and
HDPE) have been studied in this work. The experiments were realised with a single
screw extruder. Capillary dies of different shapes were used to study entrance angle,
diameter and L/D ratio effect on instabilities onset and developpement. Temperature
effect on these same parameters has also been studied. Defect quantification was
obtained using a scanning electron microscope (SEM). A high speed pressure
acquisition system and a Doppler based laser were used to measure both pressure and
exit speed of the extrudate simultaneously.

Observations done on SEM show a sharkskin defect increase with shear stress.
Waves of small magnitude (less than one micron) appear at the surface of the extrudate
at a shear stess of about 0,13 MPa. Those waves rapidly gain in magnitude and become
periodic as the shear stress increases, until « slip-stick » defect appears. SEM
photographs reveal a roughness change at the extrudate surface as the defect is formed.
This seems to validate the hypothesis that sharkskin defect is caused by a slip-stick
phenomena located at the end of the die. However, speed measurement done with the
laser did not confirm this hypothesis.

Sharkskin onset depends on the shear stress level at the die wall near the die
exit. By comparing the results obtained with two different HDPEs, it is shown that, for
a same shear stress, the defect magnitude increases with the melt swelling ratio at the
exit. Hence, in addition to shear stress, elongation stress seems to contribute to

sharkskin formation.

The die shape has almost no influence on the critical shear stresses associated
with the defect appearance and the beginning of organisation. For LLDPE, those shear



stresses are respectively equal to 0,13+0,01 MPa and 0,19+0,01 MPa. However, die
shape has an important effect on the defect’s magnitude and period. When the mean
residence time of the polymer in the die is less than 0,25 s, the defect’s magnitude and
period increase with the entrance angle of the die. This observation shows that the
elongational deformation applied at the entrance increases the defect shape when the
polymer has not enough time to relax. Sharkskin also increases with the die diameter
but the ratio with the extrudate diameter remains the same. An important increase with
increasing L/D ratio is also observed and this effect has not been explained yet. Finally,
the hotter the polymer is, the higher critical shear stresses are. So, a temperature

increase slows down the apparition and development of sharkskin.

Results obtained in the «slip-stick defect» study strongly confirm the
hypothesis that this phenomena is actually caused by an oscillation between slip and
adherence of the polymer at the die wall. It was observed that the die diameter has a
strong effect on the flow curve at high shear rate (branch II). The smaller the die
diameter is, the higher the shear rate will be. Using the Mooney’s method, it is
estimated that slip velocity at the wall is about 0,15 m/s for LLDPE.

The transition between sharkskin and continous slip at the wall is initiated at the
top of the wave of the sharkskin defect. Based on this observation, it seems that the
sharkskin’s formation mecanism initiates the slip. The onset of continious slip is

observed at a shear stress of about 0,38+0,01 MPa for LLDPE and 0,42+0,01 MPa for
HDPEs.

Pressure and speed measurements confirm the hypothesis that the flow oscillates
from one branch to the other, increasing along the first branch (low shear rate branch)
and decreasing along the other (high shear rate branch). When the flow jumps from one
branch to the other, the shear rate changes rapidly to reach the other branch, but the
pressure remains the same. The oscillation shape is related to the flow rate imposed by



the screw. However, the flow cycle along branches remains the same. A theoritical
model has been developed to predict effects of the die geometry on the oscillation
period. Also, the model predicts the effect of the flow rate imposed value. Based on
this model, the oscillation period reaches a minimum value when the flow rate imposed
value corresponds with the middle of the unstable range between branches. But, it
increases rapidly as the average flow rate gets close to branches ends. The model
predicts also that the oscillation period increases with the L/D ratio and the reservoir
volume. Experimental results confirm those effects, but the period do not converge to

zero as the reservoir volume is smail.

Effects of flow conditions on slip-stick defect has also been studied. It is
observed that the defect onset critical shear stress is almost not influenced by the die
shape but increases with temperature. Also, it is observed that the smaller the diameter
die and the higher the entrance angle of the die are, the more chaotic the extrudate shape
is. Finally, the L/D ratio has a strong influence on the oscillation period. The higher the
L/D ratio is, the longer the period is. Furthermore, there is no defect when L/D ratio is
equal to zero.

Finally, a particular behavior in the unstable flow rate range has been observed
with a HDPE. This polymer shows different behaviors depending on the flow rate
imposed value. For example, an instability similar to the helical defect is observed for a
small range of shear rate. At some point, this instability gives to the extrudate a very
flat shape.

Hence, this study increased the knowledge in the extrusion instability field.
Results confirmed some hypothesies and state some others that should be confirmed in
future works.
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1. INTRODUCTION

Depuis que J. W. Hyatt a développé le premier polymére synthétique pour la
fabrication de boules de billard en 1868, I’industrie du plastique n'a cessé d'évoluer. En
1997, la consommation de polyéthyléne haute densité, un des polyméres les plus
utilisés, s’élévait a plus de 385000 tonnes par année au Canada.

L’extrusion est un des principaux procédés de transformation utilisés dans
I'industrie. Ce procédé consiste a fondre le polymére et a forcer celui-ci a s’écouler au
travers d’une filiére pour obtenir le profilé désiré. Cependant, des instabilités
d’écoulement apparaissent sous certaines conditions, affectent la qualité du produit et
limitent la production. Le grand nombre d’études scientifiques publiées sur le sujet au
cours des demiéres décennies démontre I’intérét que porte I’industrie a ce probléme.
Ces études ont permis de mieux comprendre les mécanismes a I’origine de ces défauts
et de proposer différents modéles pour caractériser ces phénoménes. Par contre,

plusieurs sujets demeurent controverseés.

Le polyéthyléne est un polymeére fascinant a étudier, car il présente une grande
variété de défauts d’extrusion selon les conditions d’opération et la géométrie
d’écoulement. Les deux principaux défauts observés sont ceux de types peau de requin
et oscillant. Le défaut de type peau de requin est généralement le premier a apparaitre.
11 peut survenir a un débit trés faible et affecte la qualité de la surface du produit. Le
défaut de type oscillant est caractérisé par des oscillations de la pression et du débit.
Ces défauts causent beaucoup de contraintes de production et il est important du point

de vue économique de bien comprendre ces phénomeénes.



Des expériences ont été menées pour tenter de déterminer l'influence des
conditions d'écoulement sur l'apparition et le développement de ces défauts et proposer
les mécanismes de formation. Les mesures ont été faites sur une extrudeuse monovis et
I'étude des défauts a été réalisé a l'aide d'un microscope électronique a balayage et un

appareil de mesure de vitesse.

Aprés avoir présenté les objectifs du projet a la section 2, on présentera, a la
section 3, une revue détaillée des travaux publiés sur les défauts d’extrusion aux cours
des demniéres décennies. La section 4 présentera ensuite la caractérisation rhéologique
des polyméres étudiés. Finalement, les sections S et 6 seront consacrées respectivement
a l'étude des défauts de types peau de requin et oscillant.



2. OBJECTIFS

Ce projet de recherche a pour objectif de mieux comprendre l'origine des deux
principaux défauts d'extrusion généralement observés avec les polyéthylénes lin€aires,
soient les défauts de types peau de requin et oscillant. Les objectifs spécifiques fixés

sont les suivants:
Dans I'étude du défaut de type peau de requin:

e déterminer les conditions critiques d'apparition du défaut;

e étudier l'influence de la température et de la géométrie de la filiére
(angle d'entrée, rapport L/D et diamétre) sur l'apparition et le
développement du défaut;

e proposer un mécanisme a I'origine du défaut.

Dans I'étude du défaut de type oscillant:

e déterminer les conditions critiques d'apparition du défaut;

e ¢étudier le cycle d'oscillations suivi par I'écoulement a l'aide d'une
technique de mesure du débit.

e ¢étudier l'influence de la température, de la géométrie de la filiére
(angle d'entrée, rapport L/D et diamétre) et du volume du réservoir
sur l'apparition du défaut, 'ampleur de la zone instable et la période
d'oscillations du défaut.

e mieux comprendre le réle de la compressibilité du polymére dans le

développement du défaut.



3. REVUE DE LA LITTERATURE

Plusieurs études traitant des instabilités d’extrusion ont été publiées au cours des
demiéres décennies et ce chapitre a pour objet de résumer les principaux résultats
obtenus. Dans un premier temps, on présentera les principaux défauts d’extrusion
observés. La notion de courbe d’écoulement sera par la suite introduite, puis on classera
les polyméres en deux grandes familles selon les types de défaut qu’ils présentent.
Finalement, chaque type de défaut sera élaboré en discutant des conditions d’apparition,

des paramétres influents et des mécanismes a I’origine.

3.1 Les principaux défauts d’extrusion

Il est bien reconnu dans la littérature que les distorsions observées sur les
extrudats dépendent des déformations de cisaillement et d’élongation que subit le
polymeére durant son écoulement (Wissburn et Dealy, 1989). Par exemple, certains
auteurs (Tordella, 1969; Petrie et Denn, 1976; Boudreaux et Cuculo, 1978) ont rapporté
que lorsqu’un polymére fondu est extrudé au travers d’un capillaire ou d’une filiére
plate, les distorsions de I’extrudat surviennent lorsque le cisaillement recouvrable Sz
atteint une valeur critique située entre 1 et 10. Le cisaillement recouvrable est défini

comme suit:

Sp=—"%
R G G.1)



ou o. représente la contrainte de cisaillement a la paroi et est directement
proportionnelle au gradient de pression moyen dans la filiére, AP/L; et le symbole G est
le module caractéristique d’élasticité du polymére et peut étre estimé par I’expression

suivante:

T % (3-2)

ol 7, est la viscosité du polymére a cisaillement nul et z* représente le temps

caractéristique de relaxation.

Ceci illustre le fait que la nature des défauts et leurs conditions d’apparition sont
influencées par le type de polymére étudié (nature chimique, caractéristiques
moléculaires, distribution et longueur de branchement, etc.), la géométrie d’écoulement
(longueur et diamétre du capillaire, angle d’entrée et de sortie, volume du réservoir,
rapport de contraction, etc.) et les conditions opératoires (pression, température, taux de
cisaillement, eic.). Plusieurs auteurs ont publié des articles sur le sujet. Parmi ceux-ci,
on peut mentionner Tordella (1969), Petrie et Denn (1976), Boudreaux et
Cuculo (1977), Denn (1990), Larsson (1992) et Agassant et al. (1996) qui présentent

une bonne revue du sujet.

De fagon générale, on rapporte quatre principaux types de défaut d’extrusion
observés dans I’industrie, soient les défauts de types peau de requin, oscillant, hélicoidal
et chaotique. La figure 3.1 présente ces défauts et est accompagnée d’une bréve

description de chacun d’eux.
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o le défaut de peau de requin « sharkskin » correspond a une perturbation généralement
de faible amplitude (moins de 1% du diamétre de I’extrudat) et souvent trés réguliére,
qui affecte la surface de ’extrudat (petites craquelures). Le défaut est orienté dans la
direction perpendiculaire a 1’écoulement et peut se présenter sous différents aspects
(rides, fissures, alvéoles, etc.) (figure 3.1a et b).

e le défaut oscillant se présente comme une succession réguliére de zones de
morphologies différentes, généralement une zone lisse et une zone a peau de requin,
et est accompagné d’une fluctuation du débit et de la pression, (figure 3.1c¢).

o le défaut hélicoidal affecte tout le volume de 1’extrudat et présente la aussi des
formes pouvant étre trés réguliéres (figure 3.1d et e).

o le défaut chaotique donne a I’extrudat un aspect extrémement perturbé (variation du
diamétre de I’extrudat de plus de 10%) et peut méme mener jusqu’a la rupture de
I’extrudat (figure 3.1f).

La section suivante introduira la notion de courbe d’écoulement qui permet de

faciliter le classement de ces défauts.

3.2 Courbe d'écoulement

Afin de faciliter I’étude de I’écoulement d’un polymére fondu au travers d’une filiére et

de mieux comprendre les phénomeénes d’instabilité, on utilise souvent la courbe de la
contrainte o en fonction du taux de cisaillement apparent ; ., évalués 4 la paroi. Cette

courbe est communément appelée la courbe d’écoulement du polymére.



Les méthodes de calcul utilisées pour déterminer la contrainte et le taux de

cisaillement a la paroi pour un écoulement dans un capillaire sont résumés ci-dessous.

3.2.1 Contrainte a la paroi

Dans le cas d’une filiére cylindrique (capillaire), la contrainte de cisaillement

apparente a la paroi est égale a I’expression suivante:

Cup = -Pﬁ]i 33)
2L

ou Py est la pression dans le réservoir en amont de la filiére, R et L sont respectivement
le rayon et la longueur de la filiére. Cependant, 4 moins que la filiére utilisée soit trés
longue (L/R > 200), les effets de bouts affectent la précision de la valeur calculée. Pour
cette raison, Bagley (1957) a proposé une méthode empirique qui permet de corriger ces
effets de bouts. 11 a incorporé un nouveau paramétre, ¢,, qui permet d’additionner une
longueur fictive de filiére pour considérer les résistances visqueuses a [’entrée de celle-
ci. On peut également exprimer cette résistance en termes de perte de pression AP,,,.

Ainsi, I’expression corrigée de oy, devient:

o PR
¢ =L +eR) @4
ou
P,—-A4P . )R
o __:( R end) (3.5)



Ces expressions sont basées sur I’hypothése que la contrainte est uniforme le
long du capillaire. Or, Hatzikiriakos et Dealy (1992b) soutiennent que cette hypothése
n’est pas valide si on considére un glissement a la paroi. Ainsi, lors du glissement, la
valeur calculée par les expressions ci-dessus est valide seulement a une position

particuliére z, dans le capillaire.

Pour déterminer les paramétres e, ou AP, On peut tracer le graphique de la
pression dans le réservoir P en fonction du rapport L/D, pour un taux de cisaillement
constant, en utilisant plusieurs capillaires de méme diameétre mais de longueurs
différentes. Si les effets de dissipation visqueuse et de pression sont faibles, les points
forment une droite et les valeurs de ¢, et de AP.,q sont respectivement 1’abscisse et
Pordonnée a P’origine. En tragant la droite pour plusieurs valeurs de cisaillement, on
peut déterminer une courbe du facteur de correction de Bagley (e, ou AP.,;) en fonction
du taux de cisaillement. Le concept développé par Bagley est utile car une fois cette
courbe déterminée, elle s’applique a différentes géométries dont les conditions d’entrée

sont les mémes (rapport de contraction et angle d’entrée).

Une autre fagon d’estimer AP..; est de mesurer tout simplement la perte de

pression dans une filiére orifice de méme diamétre.

Philippoff et Gaskins (1958) ont suggéré que les effets d’entrée sont causés par
des effets visqueux et €lastiques, c’est-a-dire :

e —n+§5- 3
5 3.6)

ou n représente la correction visqueuse et Sp/2 est la correction élastique. Bagley (1961)

a par la suite démontré qu’en considérant la loi de Hooke en cisaillement:
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o = uS, G.7

ou y est le module de cisaillement, on peut réécrire I’expression de e, ainsi:

o
€o=n+— (3.8)

En tragant e, vs o, on détermine n, u et Sg.

3.2.2 Taux de cisaillement et vitesse de glissement

Le taux de cisaillement apparent dans un capillaire est égal a I’expression

suivante:

. 40
ou QO est le débit volumique de polymére. Cette expression du taux de cisaillement

représenterait le taux de cisaillement vrai si le fluide était newtonien et qu’il n’y avait

pas de glissement.

L’équation de Rabinowitsch permet de corriger le cisaillement pour les fluides

non-newtoniens.

. ([1+3n) .
YR="g Vap 3.10)
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ol n est le paramétre de pseudoplasticité dans le cas d’un fluide de loi de puissance. Par
contre, si on considére un glissement a la paroi, le taux de cisaillement apparent doit

d’abord étre corrigé avant d’appliquer la correction de Rabinowitsch.

La notion de glissement 2 la paroi fait I’objet de larges débats. Comme il sera
mentionné dans les sections suivantes, un glissement a la paroi est souvent proposé pour
expliquer les défauts d’extrusion des polyméres flexibles linéaires. Ces polyméres
présentent généralement une discontinuité dans la courbe d’écoulement qui est
constituée de deux branches d’écoulement stables séparées par une zone instable.
Benbow et Lamb (1963 ) ont été les premiers a interpréter cette discontinuité comme
une perte d’adhésion polymére/paroi. Depuis, plusieurs travaux semblent démontrer
que ’écoulement du polymére sur la branche II présente un glissement important en
paroi (Ui et al., 1964; Uhland, 1979; Utracki et Gendron, 1984; Kalika et Denn, 1987;
Hatzikiriakos et Dealy, 1992a et b; Vergnes et al., 1992). FEgalement, la longueur
fictive e, calculée en branche I est faible, a peu prés constante et indépendante du
diamétre tandis que pour un écoulement en branche II, e, augmente rapidement avec le
taux de cisaillement et est plus sensible au diamétre (Ui et al, 1964 ; Lupton et
Regester, 1965 ; Vinogradov et al., 1984 ; Durand et al., 1993, 1996). Le fait que la
perte de charge dans le capillaire devienne négligeable par rapport a celle a 1’entrée pour
des conditions d’écoulement en branche II renforce 1’hypothése d’un glissement sur
cette branche. De plus, certains auteurs ont utilisé des traceurs de couleurs (Lyngaae-
Jorgensen et Marcher, 1985 ; El Kissi et Piau, 1990) ou ont mesuré des taux de transfert
de chaleur a la paroi (Atwood, 1983 ; Schowalter, 1988 ; Lim et Schowalter, 1989 ;
Atwood et Schowalter, 1989) pour conclure que 1’écoulement sur cette branche était
prées de P’écoulement bouchon. Cependant, aucun glissement n’a pu étre mesuré
directement pour un écoulement sur la branche I. Den Otter (1970) et El Kissi et
Piau (1990) ont suivi le déplacement de particules de carbure en paroi et n’ont décelé
aucun glissement. Atwood et Schowalter (1989) et Lim et Schowalter (1989) ont tous
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deux mesuré le flux de chaleur dans I’écoulement par anémométrie a film chaud et ont
conclu que le polymére ne glisse pas en paroi pour des conditions d’écoulement de la
branche I. Finalement, Piau et al. (1995) ont mesuré le profil de vitesse dans
I’écoulement pour des conditions d’apparition du défaut de peau de requin a 1’aide
d’une technique de vélocimétrie laser-Doppler et a obtenu un profil parabolique

correspondant a des conditions d’adhésion.

Bien que le glissement a la paroi n’ait pu étre mesuré directement sur la
branche I, plusieurs auteurs ont estimé indirectement une vitesse de glissement en

interprétant les courbes d’écoulement obtenues pour différentes géométries de filiéres.

Ramamurthy (1986) et Hatzikiriakos et Dealy (1991) ont entre autres utilisé la
technique développée par Mooney (1931) pour déterminer la vitesse de glissement et
obtenir le taux de cisaillement réel, 7 as, subi par le polymeére. Cette technique est basée
sur ’hypothése que la contrainte a la paroi, la vitesse de glissement et le gradient de
pression sont constants le long du capillaire et indépendants du diamétre. A partir de
ces hypothéses, Mooney a développé ’équation suivante reliant le taux de cisaillement

apparent au diamétre du capillaire.

. . 8u,
Yas =Vap — D

(3.11)

ou u; représente la vitesse de glissement du polymeére. En tragant 7 g, vs 1/D

pour un niveau de contrainte constant, on obtient une droite dont la pente est 8u; et
I’ordonnée a I’origine est y,;. Cependant, cette méthode ne donne pas toujours des

résultats concluants, particuliérement sur la branche II (Vinogradov et Ivanova, 1968).
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Une autre fagon de déduire la vitesse de glissement est d’extrapoler la courbe
d’écoulement i faible taux de cisaillement (contact collant suppos€) pour comparer le
cisaillement apparent mesuré avec celui extrapolé (Kalika et Denn,1987).

D’autres modéles de glissement ont également été développés aux cours des
demiéres années. Hatzikiriakos et Dealy (1992a) a modifié la technique de Mooney
pour tenir compte de ’influence de la pression sur la vitesse de glissement. Tout
comme Vinogradov et Ivanova (1968) qui avaient étudié 1’écoulement de certains
élastoméres dans des capillaires, il prévoit une augmentation importante de la vitesse de
glissement a Ia sortie de la filiére ou la pression est faible. Hatzikiriakos et a/.(1993) a
ensuite calculé le travail impliqué lors de I’adhésion du polymeére a la paroi. Il obtient
une relation linéaire entre le travail d’adhésion et la valeur de la contrainte au
changement de pente des courbes d’écoulement et conclut que le glissement est bien
provoqué par une rupture d’adhésion a la paroi et non a une rupture cohésive du profil
de vitesse dans le polymére. Finalement, Hartikiriakos et Dealy (1994) présente un
modele qui prédit la position du point de transition ou le glissement est initi€é pour
différents débits. Ce modéle empirique est basé sur la théorie thermodynamique
d’énergie d’activation d’Eyring et il tient compte des effets de la contrainte de
cisaillement, de la pression, de la température, des caractéristiques moléculaires et du
temps de transition adhésion/glissement a partir d’une contrainte critique prédite par la
valeur du travail d’adhésion polymere/paroi.

Ainsi, en utilisant une de ces techniques, on peut éliminer les effets du

glissement pour déterminer le cisaillement réel subit par le polymére.

En plus du glissement, on doit également tenir compte de la dissipation
visqueuse dans la filiére. En effet, les polyméres sont généralement trés visqueux et peu

conducteur de sorte qu’un €coulement a haut taux de cisaillement peut mener a un
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échauffement important. 11 est donc important de limiter le cisaillement appliqué au
polymére et d’utiliser des filiéres courtes de préférence pour maintenir des conditions

isothermes.

La courbe d’écoulement obtenue 2 partir des mesures débit-pression dépend des
caractéristiques moléculaires, des conditions opératoires et de la géométrie de Ia filiére.
Les effets de ces différents paramétres seront discutés en détail dans les sections
subséquentes. Cependant, on observe de facon générale deux types de courbe
d’écoulement selon la famille de polymére étudiée.

3.3 Deux grandes familles de polyméres

De fagon générale, on peut classer les polyméres en deux grandes familles en
fonction de leur structure moléculaire et de leur courbe d’écoulement (Den Otter, 1970),

soient:

e les polymeéres linéaires flexibles (PEHD, PEBDL, PB, PTFE, etc.) ainsi que certainé
compounds (PVC, EPDM, etc.).

o les polyméres ramifiés ou a fort encombrement stérique (PEBD, PS, PMMA, PP,
PA, etc.).

Les courbes d’écoulement de ces deux familles de polyméres sont trés
différentes. La figure 3.2 présente la courbe d’écoulement des polyméres ramifiés. On
remarque que celle-ci ne comporte pas de discontinuité. L’extrudat est d’abord lisse a
faible taux de cisaillement puis des défauts de type hélicoidal, puis chaotique se
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développent. La nature de ces défauts ainsi que leur mécanisme de formation seront

développés plus en détail a la section 3.5.

<

chaotique
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Figure3.2 Courbe d'écoulement typique des polyméres ramifiés (Agassant
et al., 1996).

Les polymeéres linéaires flexibles présentent généralement une courbe
d’écoulement discontinue, constituée de deux branches stables (I et II sur la figure 3.3)

séparées par une zone instable oscillante.
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Figure 3.3 Courbe d'écoulement typique des polyméres linéaires flexibles
(Agassant et al., 1996).



16

Bergem (1976) décrit de fagon précise le comportement du polymére autour de
la zone instable. Sur la branche I, I’extrudat est d’abord lisse puis le défaut de type peau
de requin se développe et s’intensifie. Sur la branche II, I’extrudat est généralement
lisse a faible taux de cisaillement puis devient chaotique a trés fort taux de cisaillement.
Le comportement du polymeére dans la zone instable dépend du type de contréle de
I’écoulement (pression contrélée ou débit imposé) et sera décrit plus en détail dans la
section relative a la description du défaut oscillant a la section 3.4.2. Les défauts
associés a cette famille de polymeéres seront discutés a la section 3.4.

11 est a noter qu’un polymére appartenant a une famille donnée pourra adopter un
comportement propre a 1’autre famille en fonction de sa polymolécularité, de sa masse
moléculaire, mais également en fonction des conditions d’écoulement et la géométrie de
la filiére. On peut, par exemple, supprimer la zone instable des polyméres linéaires
flexibles en utilisant des filiéres dont la surface est de faible énergie (Lim, 1971 ; Rudin
etal., 1990 ; Piau et al., 1995) ou en utilisant une filiére orifice (Venet, 1996).

3.4 Les défauts d’extrusion des polymeéres linéaires flexibles

Les trois principaux défauts observés pour les polyméres linéaires flexibles sont
les défauts de types peau de requin, oscillant et chaotique. Cette section ainsi que celle
traitant des défauts des polymeéres ramifiés (section 3.5) présenteront chacun des défauts
ainsi que leurs conditions d’apparition. On discutera également des différents
parameétres influencant I’apparition et le développement du défaut, puis on terminera en

présentant les mécanismes a 1’origine de ces défauts proposés dans la littérature.
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3.4.1 Le défaut de type peau de requin

a) Présentation et conditions d’apparition

Lorsque I’écoulement est sur la branche I (figure 3.3) et que le taux de
cisaillement est faible, I’extrudat apparait lisse (rugosité inférieure a 0,1 um).
Cependant, lorsque le taux de cisaillement (ou la contrainte a la paroi correspondante)
atteint une valeur critique ., la rugosité s’amplifie et de petites craquelures
apparaissent a la surface de I’extrudat. D’abord désordonnées et invisibles a I’oeil nu,
ces craquelures s’organisent peu a peu, gagnent de I’amplitude et adoptent une
périodicité de plus en plus nette au fur et 3 mesure que le débit d’extrusion est
augmenté. Venet (1996) présente une étude détaillée du développement des défauts
surfaciques observés sur des PEBDL de structures moléculaires différentes. Le défaut
de surface en branche I peut présenter plusieurs aspects selon les conditions opératoires,
la géométrie de la filiére et la structure moléculaire du polymére. Il est généralement
orienté dans la direction perpendiculaire a I’écoulement et peut prendre la forme de
rides (Dennison ,1967), de fissures (Cogswell, 1977), d’alvéoles (Beaufils et al., 1989)
ou de filets de vis (Tordella, 1963 ; Lim, 1971).

I1 est difficile d’obtenir dans la littérature une valeur précise de 7. (ou o

correspondant) car beaucoup d’auteurs se sont contentés d’observations visuelles de
I’extrudat. Ramamurthy (1986) avait noté que 1’apparition visuelle du défaut de type
peau de requin coincidait avec un changement de pente de la branche I. Cependant,
Beaufils et al. (1989) ont utilisé un rugosimétre pour démontrer que le défaut apparait a
des taux de cisaillement inférieurs au taux critique de changement de pente (28 s au
lieu de 39 s™) (figure 3.4). 11 est donc important de bien quantifier ce défaut pour tenter
d’en définir les mécanismes. Une autre technique de quantification a été proposée par

Tzoganakis et al. (1993) qui ont fait une analyse d’image par sa dimension fractale.
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Venet (1996) a utilisé plusieurs techniques pour quantifier le défaut (microscopie
optique, polissage de sections longitudinales et rugosimétrie), ce qui a permis
d’augmenter la précision des mesures et d'élargir la plage d’amplitudes du défaut
pouvant étre mesurées. Elle définit deux paramétres critiques, soient y.(4) qui
correspond au cisaillement critique a partir duquel la rugosité gagne de I’amplitude, et
7c(T) qui représente le cisaillement ou 1’auteur observe un début d’organisation du

défaut. Pour les PEBDL utilisés, y.(4) et 7(T) se situent dans les plages de
cisaillement 15-90 s et 45-140 s respectivement.
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Figure 3.4  Evolution de la rugosité moyenne (a) et de la période (b) du défaut de
type peau de requin avec le taux de cisaillement apparent ; (c) profils

obtenus au rugosimétre (Beaufils et al, 1989).

Plusieurs auteurs utilisent la contrainte de cisaillement & la paroi comme critére

d’apparition du défaut et le tableau suivant résume les différents résultats recueillis dans
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la littérature. 1l est a noter que plusieurs de ces résultats sont basés exclusivement sur

une observation visuelle de I’extrudat.

Tableau 3.1 Contraintes critiques d'apparition du défaut surfacique
(Venet, 1996).

Herrainen et Savolainen, 1984 0,35 PEBDL | 237°Cet267°C
Ramamurthy, 1986 0,14 PEBDL | 160°C et 260°C
Kalika et Denn, 1987 0,26 PEBDL 215°C
Lim et Schowalter, 1989 0,1 PB 25°C
Beaufils et al., 1989 0,06 et 0,1 PEBDL | 145°C et 205°C
Hatzikiriakos et Dealy, 1991 0,09 PEHD 180°C
Kurtz, 1991 0,14 PEBDL 190°C
Tzoganakis et al., 1993 0,22 PEBDL | 215°Cet230°C
El Kissi et al., 1994 0,17 PEBDL 190°C
Pomar et al., 1994 0,1a0,2 PEBDL 135°C
Hatzikiriakos et al., 1995 0,18 PEBDL 200°C
Rosenbaum et al., 1995 0,18 TFE-HFE | 300°C et 350°C

b)

Paramétres influencant P’apparition et le développement du défaut:

Plusieurs paramétres ont une influence sur le développement du défaut de type

peau de requin. Ces paramétres se divisent en trois groupes: les paramétres

moléculaires, les paramétres de I’écoulement et les paramétres géométriques.
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Parameétres moléculaires :

o Le défaut est observé pour des polyméres de distribution de masse étroite
(Bergem, 1976 ; Cogswell, 1977) et est inexistant pour des distributions
larges (Howells et Bendow,1962; Weill, 1980 ; Lai et Knight, 1992).

e Une augmentation de la masse moléculaire aggrave I’amplitude du défaut
(Cogswell, 1977 ; Beaufils et al,, 1989 ; El Kissi et Piau, 1990) et diminue sa
fréquence (Kurtz, 1991).

e La contrainte critique d’apparition visuelle de I’'instabilité est indépendante de la
masse moléculaire (Ramamurthy, 1988 ; Kurtz, 1984 ; Lim et Schowalter, 1989).

e La structure physique a un effet important sur le développement et la nature du défaut
(Venet, 1996). Par exemple, la mobilité des chaines influence directement le
comportement du polymére soumis a des contraintes €élongationnelles.

e Le défaut apparait 2 un taux de cisaillement plus faible lorsque la longueur des
branchements augmente (¢tude réalisée avec le PEBDL) (Ajji et al., 1993).

o L’apparition du défaut dépend de la masse moléculaire minimale dans la distribution
de masse du polymére (étude réalisée avec le PEBDL) (Ajji et al., 1993). Plus celle-
ci augmente, plus le défaut est repoussé a un taux de cisaillement plus élevé.

e L’ajout d’additifs fluorés favorise le glissement a la paroi et repousse 1’apparition du
défaut a des taux de cisaillement élevés (Ramamurthy, 1998 ; Xing et
Schreiber, 1996). Ces additifs migrent a la paroi et forment une couche lubrifiante.
Un délai est donc nécessaire lors de I’ajout de I’additif pour qu’une quantité
suffisante s’accumule a la paroi (Hatzikiriakos et Dealy, 1991, 1992a, 1992b). Is
sont généralement plus efficaces avec les surfaces d’énergie élevée et avec des
polymeéres acides ou non-réactifs (Xing et al., 1996 ; Xing et Schreiber, 1996).
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Paramétres de 1’écoulement :

e I’apparition du défaut est repoussée a des taux de cisaillement plus élevés lorsque la
température augmente (Herrainen et Savolainen, 1984 ; Somberger et al., 1987 ;
Beaufils et al., 1989 ; Venet, 1996) et 'amplitude du défaut a un cisaillement donné
est plus faible lorsque la température est plus élevée (Cogswell, 1977 ; Kurtz, 1992 ;
Venet, 1996). Cependant, la cinétique de développement reste la méme (Beaufils
et al, 1989 ; Venet, 1996). Barone et al. (1998) ont démontré que la période du
défaut dépend uniquement du niveau de contrainte et de la température du polymeére
a la sortie.

e L’amplitude du défaut augmente avec le débit a partir d’un cisaillement critique
(Beaufils et al., 1989 ; Kurtz, 1992 ; Venet, 1996), puis devient plus périodique
(Agassant et al., 1996 ; Venet, 1996).

o Les effets du débit sur la période du défaut ne sont pas clairs. Beaufils et al. (1989)
et Venet (1996) observent une augmentation de la période avec le débit alors que
Kurtz (1991) observe une diminution.

Paramétres géométriques :

o Les résultats sur 'effet de la géométrie sont contradictoires. Tordella (1963) et
Kurtz (1992) ont observé que la contrainte critique o; est indépendante du diamétre.
Certains auteurs trouvent que I’augmentation du rapport L/D repousse 1’apparition du
défaut a des débits plus élevés (Moynihan et al., 1990) et en diminue I’amplitude (Lai
et Knight, 1992 ; Hatzikiriakos et Dealy, 1994) ; d’autres observent exactement le
contraire (Ballenger et al., 1971 ; Constantin, 1984). Mais la majorité des travaux
publiés démontrent que le rapport L/D n’a pas d’effet sur 1’apparition du défaut
(Tordella, 1969 ; Cook, 1989 ; Ramamurthy, 1989, Hatzikiriakos et Dealy, 1991 ;
. Kurtz, 1992 '; El Kissi et al., 1994 ; Rosenbaum et al., 1995 ; Venet, 1996).
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Les conditions pour lesquelles le défaut apparait dépendent grandement de la forme
et des dimensions de la filiére prés de la sortie (Piau et al., 1990).

Selon Kurtz (1984), I’apparition de la peau de requin dépend du niveau de contrainte
du polymeére transporté jusqu’a la sortie. Comme le stress est en grande partie généré
a I’entrée de la filiére, il faut que celle-ci soit suffisamment longue pour permettre
au polymére de relaxer. Ainsi, la longueur de la filiére aura une influence sur les
conditions d’apparition du défaut (Larsson, 1992).

Dans le cas des filiéres courtes, le niveau de stress a I’entrée est important. Ainsi,
plus I’angle d’entrée est faible et plus le rapport de contraction est petit, moins le
niveau de contrainte sera élevé et plus I’apparition du défaut sera repoussée a des
débits plus élevés. Pour des filiéres longues, 1’angle d’entrée n’a plus d’incidence sur
|’apparition et le développement du défaut (Dennison, 1967 ; Tordella, 1969 ; Kurtz,
1984 ; Beaufils etal., 1989 ; Ramamurthy, 1989 ; Wang et al., 1992).

Le type de matériau constituant la filiére et la présence de lubrifiants ont suscité de
larges débats. Il semble que ceux-ci aient une influence sur les conditions
d’apparition du défaut (Ramamurthy, 1986 ; Moynihan et al.,1990 ; Hatzikiriakos et
Dealy, 1991, Barone et al., 1998). Moynihan et al. (1990) ont entre autres démontré
qu’un revétement de Téflon dans la région de la sortie de la filiére diminue le niveau
de biréfringence en induisant un glissement a la paroi. Ceci a pour effet de réduire
ou d’éliminer le défaut. Barone et al. (1998) ont également utilisé un revétement a
base de fluorocarbone a la sortie de la filiére qui a eu pour effet d’éliminer le défaut.
Une augmentation de la rugosité de la paroi abaisse le taux de cisaillement critique
d’apparition du défaut (El Kissi et al., 1994). Piau et al.(1995) ont également
démontré qu’on pouvait repousser 1’apparition du défaut en utilisant une filiére dont
la rugosité est faible et orientée dans le sens de I’écoulement.
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c) Mécanismes:

II est généralement accepté que le défaut de peau de requin soit un phénoméne
de sortie. Lorsque la filiére est suffisamment .longue, la géométrie de I’écoulement n’a
aucune influence sur 1’apparition du défaut. Plusieurs auteurs ont obtenu des résultats
qui appuient cette hypothése (EI Kissi et Piau, 1990 ; Somberger et al., 1987 ; Beaufils
et al., 1989 ; Piau et al.,, 1995 ; Venet, 1996). Egalement, Vinogradov et al. (1972),
Somberger et al. (1987) et Beaufils et al. (1989) observent aucune instabilité
d’écoulement dans la filiére pour des conditions d’apparition du défaut a partir de
clichés de biréfringence. Beaufils et al. (1989) observent une augmentation du nombre
de raies avec I’augmentation du débit, ce qui leur permettent de conclure que
I’écoulement est laminaire sur la branche I de la courbe d’écoulement. De plus,
Vinogradov (1972) remarque une concentration des franges de biréfringence prés de la
sortie et Piau et al.(1995) notent que ces franges ont un comportement pulsé dont la

fréquence est identique a celle du défaut.

Il y a par contre un débat concernant le mécanisme a I’origine du défaut. Voici

les principaux mécanismes qui ont été proposeés :

e Rupture de pente de la courbe d’écoulement (Kurtz, 1984 ; Ramamurthy, 1986 ;
Kalika et Denn, 1987 ; Hatzikiriakos et Dealy, 1991 ; Rosenbaum et al., 1995).
Cependant, Beaufils et al. (1989) et Venet (1996) ont démontré que le défaut apparait
pour une valeur de cisaillement plus faible.

e Une instabilité constitutive de I’écoulement a I’entrée du convergent (Oyanagi, 1973)
ou le long de la filiere (Weill, 1980 ; Tordella, 1963). D’autres auteurs ont
également proposé que le défaut était relié & une instabilité constitutive reliée au
comportement rhéologique du polymeére (Petrie et Denn, 1976 ; McLeish, 1986 ;
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Lin, 1985). La plupart de ces études sont basées sur la théorie de Doi-Edwards qui
prévoit une courbe d’écoulement contrainte-cisaillement non-monotone.

Perte d’adhérence polymeére/métal et apparition d’un glissement i la paroi
(Ramamurthy 1986,1988; Kalika et Denn, 1987). Il faut toutefois remarquer que des
mesures directes de glissement (Den Otter, 1970 ; Atwood et Scowalter, 1989 ;
El Kissi et Piau, 1990 ; Piau et al., 1995 ; Lim et Schowalter, 1989) se sont toujours
révélées négatives dans les zones d’écoulement a peau de requin. De plus, il a été
démontré que ce défaut puisse étre supprimé en rajoutant des additifs fluorés ou de
faible masse moléculaire (Somberger et al. 1987 ; Nam, 1987 ; De Smedt et
Nam, 1987 ; Rudin et al.,1990 ; Xing et Schreiber, 1996a et 1996b) ou en utilisant
des parois de faible énergie de surface (Moynihan et al., 1990 ; El Kissi et al., 1994 ;
Piau et al., 1995 ; Hatzikiriakos et al, 1995), deux solutions qui favorisent le
glissement a la paroi. Certains auteurs considérent tout de méme un glissement prés
de la sortie ol les contraintes élevées provoquent une perte d’adhésion (Vinogradov
et al., 1984 ; Leonov, 1984 ; Kurtz, 1994 ; Hatzikiriakos et Dealy, 1994). Barone et
al. (1998) soutiennent que ce glissement/adhésion prés de la sortie est di a un
phénomeéne d’enchevétrement-désenchevétrement des chaines prés de la paroi.

Effets de cavitation créés par une pression hydrostatique négative dans une petite
région de quelques microns prés des parois de la sortie de la filiére (Tremblay, 1991).
Les bulles formées s’agrandissent puis il y a2 une coalescence de celles-ci pour former
la surface caractéristique de la peau de requin. La raison pour laquelle il existe des
conditions critiques a I’apparition de ce phénomeéne n’est cependant pas encore
expliquée.

Chen et Joseph (1992) ont proposé que le haut niveau de contrainte prés des parois
du capillaire pouvait causer une séparation du polymeére et du solvant (ou des chaines
de haut poids moléculaire et de faible poids moléculaire). Le solvant (ou les chaines
de faible poids moléculaire) est alors concentré dans une mince couche prés de la
paroi. Is ont démontré que le gradient d’élasticité « statification of elasticity » qui
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accompagne la séparation pouvait mener a des instabilités hydrodynamiques de faible
fréquence dans certaines circonstances. Ces instabilités peuvent se propager a la
sortic de la filiére et créer des distorsions a la surface. McLeish (1987), Ajji
et a/.(1993) ainsi que Drda et Wang (1995) proposent également la formation d’une
mince couche instable a la paroi.

Considérer I’état des contraintes et le champ de vitesses dans I’extrudat a la sortie de
filiére (figure 3.5). La peau de I’extrudat subit, sur une courte distance, une
accélération importante et des contraintes élongationnelles marquées, ce qui peut
fracturer la peau a intervalle régulier lorsque la limite élongationnelle du polymére
est atteinte, et donner naissance au défaut de peau de requin (Cogswell, 1977). Ce
mécanisme est le plus largement admis (Howells et Bendow, 1962 ; Lim, 1971 ;
Bergem, 1976 ; Herranen et Savolainen, 1984 ; Kurtz, 1984 ; Beaufils et al., 1989 ;
Moynihan et al., 1990 ; Rudin et al., 1990 ; Karbashewski et al., 1991, Hatzikiriakos
et Dealy, 1994). Cependant, Howells et Bendow (1962) n’excluent pas la possibilité
d’un glissement lorsque le défaut est déja développé. D’autres ont cependant _
démontré que le défaut ne peut en étre la cause (El Kissi et Piau, 1990 ; El Kissi
et al., 1994 ; Hatzikiriakos et Dealy, 1994).

(a)
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Figure3.5 Réorganisation du profil de vitesse en sortie de filiére; a) sans

glissement; b) avec glissement (Agasssant et al., 1996).
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o Le défaut est da a I’apparition, prés de la sortie, d’un cycle d’enchevétrement-
désenchevétrement du polymére a la paroi qui fait osciller le gonflement de I’extrudat
lorsque la contrainte atteint une valeur critique (Barone et 4l.1998). IIs ont

également relié la période du défaut avec le temps caractéristique de relaxation du

polymeére z*.

3.4.2 Le défaut de type oscillant

a) Présentation et conditions d’apparition :

Le défaut oscillant se présente comme une succession de zones lisses et de zones
a peau de requin. Il est accompagné de fluctuations de la pression et du débit, d’ou son

nom de défaut oscillant.

L’apparition du défaut dépend du type de contrle de 1’écoulement (pression ou
débit impos€). Selon le type de contrdle, ’écoulement se comportera de fagon

différente.
Pression imposée

Si I’écoulement du polymeére est a pression imposée, on observe un cycle
d’hystérésis autour de la zone instable (Bagley et al, 1958; Sabia et
Mullier, 1962; Tordella, 1963; Lupton et Regester, 1965; Myerholtz, 1967; Blyer
et Hart, 1970). En effet, lorsque la pression croit, on parcourt d’abord la
brénche I jusqu’a une pression critique P.; correspondant i la contrainte critique
a la paroi o, (figure 3.4). En augmentant davantage la pression, on observe un
saut important du débit tnarquant le passage de la branche I a la branche II puis
le débit continue d’augmenter le long de cette branche II. Lors du saut sur la
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branche II, I’extrudat peut présenter diverses formes. II peut étre lisse, présenter
le défaut hélicoidal ou le défaut chaotique. Par la suite, si on diminue la
pression, le débit diminue le long de la branche II jusqu’a ce que la pression
atteigne une valeur critique P.; (correspond a o.3), qui est inférieure a P, et
qui correspond au retour a la branche I avec une diminution importante du débit.
Durand et a/.(1993) décrivent I’écoulement du polymeére dans la zone instable.

Ainsi, forsque la pression est imposée, on n’observe pas d’oscillation du
débit. L’écoulement a une pression fixe est stable, se situe soit sur la branche I
ou sur la branche II et I’extrudat présente alors 1’apparence qui correspond a
celle retrouvée sur cette branche. Il n’y a donc pas de défaut de type oscillant.

Débit imposé

Lorsqu’on opére a débit imposé, 1’écoulement est stable si le taux de

cisaillement imposé est inférieur a 7 .> (écoulement le long de la branche I) ou
supérieur a y .3 (écoulement le long de la branche II). Cependant, si le taux de
cisaillement imposé se situe entre y .; et y .3, la pression et le débit oscillent et

le défaut de type oscillant apparait.

Durant le cycle d’oscillation, le polymeére est compressé et décompressé
périodiquement. Lorsque I’écoulement est sur la branche I, le débit a la sortie de
la filiére est inférieur au débit imposé de sorte que la pression et le débit
augmentent le long de cette branche. Une fois la pression critique P,; atteinte, le
débit saute a la branche II et devient alors supérieur au débit imposé, causant
ainsi une décompression du polymére. La pression et le débit diminuent alors le
long de la branche II jusqu'a ce que la pression critique P.; soit atteinte. Le

débit ressaute ensuite sur la branche I et le cycle recommence.
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Figure 3.6 Courbe d'écoulement & deux branches d'un PEHD (160°C)
(Agassant et al, 1996).

Pendant ces oscillations, [’extrudat présente des altemances
morphologiques correspondant a chacune de celles rencontrées sur les branches I
et II, c’est-a-dire de la peau de requin qui s’amplifie le long de la branche I et
une surface lisse mais distordue le long de la branche II. Bergem (1976) et
Weill (1980) ont observé un troisiéme segment trés lisse dans le cycle que Weill
a appelé «plug ». Ce segment correspond au polymeére qui se trouvait dans le
capillaire au moment du saut de la branche I a la branche II. Ainsi, ce polymére
a évité I’écoulement irrégulier a I’entrée de la filiére qui survient lors du saut et
qui cause la rupture du polymére, et a également évité le stress de sortie qui

cause la peau de requin lorsque I’écoulement est sur la branche I.

Une deuxiéme zone oscillante, semblable &@ la premiére mais de plus
faible amplitude est parfois observée a trés fort cisaillement (Li et al.,1986;
Beaufils et al., 1989 ; Hatzikiriakos et Dealy, 1992b). 1l est difficile d’expliquer



b)

29

la présence de cette deuxiéme zone instable. Une hypothése proposée est que le
premier saut marque une rupture de ’adhésion du polymeére alors que le
deuxiéme saut est di a4 une décohésion du polymére (Hatzikiriakos et
Dealy, 1992b).

Pudjijanto et Denn (1994) ont observé un comportement particulier du
PEBDL dans la zone oscillante. Ils ont découvert une plage de cisaillement
comprise dans la zone oscillante pour laquelle I’écoulement se stabilise et
I’extrudat présente un aspect relativement lisse. Selon eux, cette «ile stable »,
qui existe pour une mince plage de températures, pourrait étre reliée a ume
modification de la conformation des chaines prés de la paroi « mesophase

transition » due aux contraintes élevées.

Paramétres influencant ’apparition et le développement du défaut:

Différents paramétres ont une influence sur I’apparition du défaut de type

oscillant (contraintes critiques), sur I’ampleur de la zone oscillante ainsi que sur la

période des oscillations. Voici les principales observations qui ont été rapportées dans

la littérature jusqu’a présent:

Apparition du défaut oscillant:

Pour la plupart des auteurs, la contrainte critique a la paroi o (calculée a
partir des corrections de Bagley) ou I’écoulement saute de la branche I a la
branche II se situe entre 0,2 et 0,5 MPa pour les polyéthylénes linéaires.

e (Cette contrainte critique est indépendante de la masse moléculaire
(Myerholtz, 1967; Blyer et Hart, 1970; Lyngaae-Jorgensen et
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Marcher, 1985 ; Ramamurthy, 1986 ; Durand et al, 1993). Cependant,
Hatzikiriakos et Dealy (1992b) mesurent une augmentation de o et o
avec la masse moléculaire et notent que la différence entre ces deux
contraintes augmente également.

e Elle augmente avec la température (Ui et al., 1964 ; Blyler et Hart, 1970 ;
Weill, 1978 ; Uhland, 1979 ; Utracki et Gendron, 1984 ; Vinogradov
et al., 1984 ; Lyngaae-Jorgensen et Marcher, 1985 ; Hatzikiriakos et
Dealy, 1992a).

e L’influence de la géométrie de la filiére sur la contrainte o, est controversée.
Certains auteurs notent une augmentation de o, avec le diamétre (Blyer et
Hart, 1970), avec le rapport L/D (Hatzikiriakos et Dealy, 1992a) ou
n’observent tout simplement pas d’effet (Eggen et Hinrichsen, 1996).

e La géométrie d’entrée n’a pas d’effet sur o.; mais modifie 1’apparence de
Pextrudat (Hatzikiriakos et Dealy, 1992a). Cependant, Eggen et
Hinrichsen (1996) ont observé une diminution du taux de cisaillement
critique lorsque 1’angle d’entrée du convergent augmente.

e Elle est directement proportionnelle au travail d’adhésion a I’interface
polymeére/métal (Anastasiadis et Hartzikiriakos, 1998). Elle dépend donc du

matériau a la paroi.

Le niveau de contrainte sur la branche II est quant a lui fortement
influencé par le diamétre du capillaire mais est insensible a la masse moléculaire
(Blyer et Hart, 1970 ; Lyngaae-Jorgensen et Marcher, 1985 ; Durand et al,
1993). Par contre, Hatzikiriakos et Dealy (1992b) notent une augmentation de
o.; avec la masse moléculaire. On rapporte aussi une insensibilité a la
température (Uhland, 1979; Vinogradov et al, 1984; Utracki et
Gendron, 1984).
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Ampleur de la zone oscillante:

L’ampleur de la zone oscillante représente 1’amplitude des oscillations de
pression et de débit. On considére que I’ampleur de la zone oscillante diminue si
I’amplitude des oscillations (pression et/ou débit) diminue. On a encore une fois
divisé les paramétres en trois catégories (paramétres moléculaires, paramétres

de I’écoulement et paramétres géométriques).

Parameétres moléculaires:

e L’ampleur de la zone oscillante diminue avec la masse moléculaire et la
polymolécularité du polymére. Pas la moindre discontinuité dans la
courbe d’écoulement est observée pour des polyméres monodisperses de
faible masse moléculaire, (Sabia et Mullier, 1962 ; Vinogradov
et al.,, 1972a, 1984 ; Utracki et Gendron, 1984 ; Lim et Schowalter,
1989 ; Hatzikiriakos et Dealy, 1992a ; Durand et al., 1993).

Paramétres de I’écoulement:

e L’ampleur de la zone oscillante diminue si la température augmente et le
taux de cisaillement critique y .2 est alors repoussé a des valeurs plus
élevées (Ui et al., 1964 ; Myerholtz, 1967 ; Torregrosa et al., 1981 ;
Utracki et Gendron, 1984 ; Venet, 1996). La zone oscillante se déplace
alors vers des débits supérieurs (Weill, 1978 ; Vinogradov et al., 1984,
Lyngaae-Jorgensen et Marcher, 1985, Beaufils et al., 1989).
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Parametres géométriques :

e On observe une diminution de la zone oscillante avec le rapport L/D (Ui
et al., 1964 ; Metzger et Hamilton, 1964 ; Den Otter, 1970 ; Ballenger
et al., 1971 ; Vinogradov et al., 1972b ; El Kissi et Piau, 1990 ; Durand
et al., 1993) et elle peut méme disparaitre complétement pour une filiére
orifice (Venet, 1996).

e L’effet de I’angle du convergent d’entrée est controversé. Si I’angle
semble avoir peu d’effet selon Den Otter (1970) et Uhland (1979), Eggen
et Hinrichsen (1996) observent une diminution de I’amplitude de Ia
pression avec |’angle d’entrée.

e La nature du matériau constituant la filiére n’a aucune influence (Metzger
et Hamilton, 1964 ; Ramamurthy, 1986) mais les surfaces de faible
énergie permettent de supprimer la zone oscillante (Lim, 1971 ;
Rudin et al., 1990 ; Piau et al., 1995).

Période d’oscillation:

La compressibilité du polymére influence directement son comportement
dans la zone oscillante. Plusieurs auteurs notent que lorsque le réservoir se vide,
I’amplitude des oscillations demeure constante mais la période tend 4 diminuer
(Metzger et Hamilton, 1964 ; Lupton et Regester, 1965 ; Weill, 1980 ; Lyngaae-
Jorgensen et Marcher, 1985 ; Kalika et Denn, 1987 ; El Kissi et al., 1990 ;
Hatzikiriakos et al., 1992b ; Durand et al., 1993). Ainsi, un polymére ayant un
coefficient de compressibilité élevé présentera généralement une période
d’oscillation _plus grande. Par contre, la compressibilité est une condition
nécessaire au développement du défaut mais n’est pas une condition suffisante

car le PEBD est aussi compressible mais ne présente pas de défaut oscillant
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(Utracki et Gendron, 1984). Pour Kalika (1987), la réadhésion du polymére ne
se produit que lorsque tout le polymére concerné par le glissement a été expulsé
hors de la filiére. La période est donc de I’ordre du temps de parcours du fluide
dans la filiére.

D’autres facteurs peuvent également influencer la période d’oscillation :

Le débit imposé influence la forme des oscillations (Myerholtz, 1967 ;
Bergem, 1976 ; Okubo et Hori, 1980 ; Kalika et Denn, 1987). Lorsque le débit
imposé est proche de I’extrémité de la branche I, on constate que le temps de
montée en pression est trés important et le temps de descente trés court. Si le
débit imposé augmente (7, se rapproche de y.s), la phase de montée en
pression diminue au profit de celle de descente.

La période d’oscillation augmente avec la masse moléculaire malgré le fait que
la compressibilité est sensiblement la méme. Ceci peut étre di au fait que I’écart
entre 0. et O augmente avec la masse moléculaire (Hatzikiriakos et
Dealy, 1992b).

Hatzikiriakos et Dealy (1992b) notent une augmentation de la période avec le
rapport L/D. En augmentant L/D, on augmente la pression et il y a donc plus de
polymére compressé dans le réservoir. Le temps de compression et de

décompression est donc plus long.

Meécanismes :

Comme il a €té mentionné précédemment, les conditions d’écoulement sont trés

différentes sur chacune des branches. A partir des corrections de Bagley, on s’apercoit
que la perte de charge dans le capillaire semble devenir négligeable devant celle a

I’entrée pour des conditions d’écoulement en branche II. Lors du saut de I’écoulement,



34

plusieurs auteurs décrivent des pulsations des clichés de biréfringence en amont de la
filiére qui peuvent étre associées a des déchargements brusques dans la filiére des zones
périphériques du réservoir (Tordella, 1963 ; Ballenger et al., 1971 ; Oyanagi, 1973 ;
Brizitsky et al., 1976 ; Arai, 1988 ; Beaufils et al., 1989). En observant la déformation
de couches de polymeére colorées, Oyanagi (1973) note également une perte de symétrie
des lignes d’écoulement dans le réservoir. Certains estiment que |’origine de ces
perturbations se situe au niveau du réservoir, dans la zone d’entrée de la filiére
(Den Otter, 1971 ; Uhland, 1979 ;Arai, 1988 ; Brizitsky et al., 1976 ; El Kissi, 1989 ;
Oyanagi, 1973 ; Wang, 1993), alors que d’autres pensent que 1’écoulement est d’abord
perturb€ le long des parois de la filiére (Tordella, 1963 ; Bendow et Lamb, 1963).

Deux grandes théories sont présentement débattues pour expliquer les conditions
particuliéres d’écoulement sur les deux branches et le développement du défaut de type
oscillant : sotent un phénoméne de glissement/adhésion ou une instabilité constitutive

résultant directement de la loi de comportement viscoélastique du matériau considéré.

Glissement/Adhésion:

L’hypothése du glissement en paroi a été abordée a la section 3.2.2. Benbow et
Lamb (1963) ont été les premiers a suggérer un phénoméne de glissement/adhésion du
polymére & la paroi. Par la suite, plusieurs auteurs ont soit utilisé la méthode de
Mooney ou ont comparé les courbes d’écoulement en branche I et II pour déduire qu’il y
avait un glissement trés important en branche II (Ui et al., 1964; Uhland, 1979; Utracki
et Gendron, 1984; Kalika et Denn, 1987; Hatzikiriakos et Dealy, 1992a et b; Vergnes
et al., 1992). Contrairement & Den Otter (1970) qui n’avait observé aucun glissement,
Lyngaae-Jorgensen et Marcher (1985) ainsi que El Kissi et Piau (1990) ont mis en
évidence un glissement net en branche II en visualisant le mouvement de traceurs.

D’autres auteurs ont mesuré des taux de transfert de chaleur a la paroi (Lim et
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Schowalter, 1989; Atwood et Schowalter, 1989) et ont conclu que I’écoulement sur la
branche II était prés de I’écoulement bouchon; ce qui renforce I’hypothése du
glissement. Le fait que I’on puisse supprimer la zone oscillante en utilisant des surfaces

de faible énergie semble confirmer que le défaut soit di 4 un glissement a la paroi.

Ainsi, selon ce mécanisme, lorsque la contrainte critique o> est atteinte, le
glissement du polymeére a la paroi se généralise et le débit augmente rapidement jusqu’a
la branche II. Ce glissement cause une fracture du polymeére a ’entrée ou les contraintes
élongationnelles dépassent la limite d’élasticité du polymére (surtout dans le cas ou la
géométrie d’entrée est plate). Au fur et 3 mesure que la pression diminue le long de la
branche II, les fractures a [’entrée deviennent moins sévéres (Hatzikiriakos et
Dealy, 1992a). Une fois la contrainte critique os atteinte, il y a adhésion du polymére a

la paroi et I’écoulement retourne a la branche I.

L’effet hystérésis est dii au fait que le procédé de rupture et de rétablissement des
liens entre le polymeére et la paroi est un procédé d’activation; ce qui introduit le concept
de temps de relaxation. Un certain temps est requis pour rétablir tous les liens qui ont
été brisés. Hatzikiriakos et Dealy (1992a) ont estimé le temps de relaxation du PEHD i
environ 20 secondes. Comme il a ét€¢ mentionné, Kalika et Denn (1987) considérent
que la réadhésion ne se fait que lorsque tout le polymére concemé par le glissement a
été expulsé hors de la filiére. L’homogénéité du produit est trés important ; une petite
quantité de polymeére avec un poids moléculaire légérement différent peut initier le

glissement/adhésion.
Instabilité constitutive:

D’autres auteurs ont proposé 1’hypothése selon laquelle le défaut oscillant serait
causé par une instabilité constitutive, c’est-a-dire résultant directement de la loi de
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comportement viscoélastique du matériau considéré. Pour les polyméres flexibles,
certaines lois de comportements viscoélastiques peuvent conduire, dans un écoulement
de cisaillement simple, a une courbe d’écoulement non-monotone ou il peut exister,
dans une certaine plage de contraintes, plusieurs valeurs du taux de cisaillement pour
une contrainte donnée. La section de la courbe d’écoulement comprise entre les deux
contraintes critiques o et o3 aurait une pente négative, I’écoulement sur cette branche

serait alors instable et donnerait naissance au défaut oscillant.

4 Contrainte

/
NS

o >
Taux de cisaillement

Figure3.7 Courbe d'écoulement non-monotone (Agassant et al, 1996).

Des modeéles ont été développés et permettent d’obtenir une bonne estimation
des paramétres critiques du défaut oscillant (Hunter et Slemrod, 1983; Mc Leish et
Ball, 1986; Mc Leish, 1987; Kolka et al., 1988; Malkus et al., 1990; Deiber et
Schowalter, 1991) mais ils traduisent difficilement I’influence des paramétres

géométriques de I’écoulement.

L’hypothése que le défaut oscillant soit di a une instabilité constitutive est
supportée par le fait qu’il survient, pour des polyméres hautement enchevétrés, a une
valeur de S prés de celle prédite par la théorie de Doi-Edwards (Doi et Edwards, 1979;
Mc Leish et Ball, 1986; Deiber et Schowalter, 1991). Cependant, selon Hatzikiriakos et
Dealy (1992b), la région non-monotone dans la courbe d’écoulement a été observée que

pour des polyméres ayant un trés haut poids moléculaire avec une distribution trés large.
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Aucune évidence de la présence d’un maximum dans la courbe a été démontrée pour des
polymeéres de poids moléculaire modéré et de distribution étroite ; ce qui porte a croire

que les considérations rhéologiques ne peuvent a elles seules expliquer ce phénoméne.

Autres mécanismes:

e Passage du polymeére prés de la paroi a un état de haute élasticité (Vinogradov
etal., 1972). Au-dela d’un taux de cisaillement critique correspondant i la fréquence
ou apparait, lors de mesures dynamiques, le plateau du module élastique, les
enchevétrements deviennent quasi permanents et le polymére en écoulement se
comporte alors comme un solide élastique qui va glisser sur les parois de la filiére.
Cette hypothése établit un lien entre les deux hypothéses précédentes.

o Glissement entre deux couches de polymére piégées en paroi (Blyler, 1970).

o Meécanisme d’enchevétrement/désenchevétrement du réseau macromoléculaire en

paroi (Bergem, 1976).

3.4.3 Le défaut de type chaotique

a) Présentation et conditions d’apparition

Le défaut chaotique survient a des taux de cisaillement trés élevés. L’extrudat
présente alors un aspect fort perturbé avec une variation du diamétre de plus de 10% et
le débit est extrémement irrégulier (figure 3.1d). Aux conditions d’apparition du défaut,
on observe généralement, dans le cas des polyméres sans longues chaines ramifiées, un
changement de pente de la courbe du débit en fonction de la perte de pression (Petrie et
Denn, 1976; Kalika et Denn, 1987; El Kissi et Piau, 1990). Souvent, la courbe devient
verticale (ou presque) lorsque le régime chaotique apparait alors que pour |’apparition
de la peau de requin, le changement de pente est trés faible, s’il y en a un.
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b) Mécanisme et paramétres influents

1 est généralement proposé dans la littérature que ce type d’instabilité soit
développé a I’entrée de la filiére et est en grande partie causé par de grandes
déformations é€longationnelles que subit le polymére a cet endroit, menant 4 un

écoulement non-laminaire dans la filiére (Cogswell, 1981; Piau et al., 1990).

Les conditions d’écoulement menant a ce type de déformation ne sont pas trés
bien connues mais certains spéculent que cela soit, encore une fois, dii aux instabilités
constitutives du polymeére, c’est-a-dire 4 une relation contrainte de cisaillement vs taux
de cisaillement qui présente une région non-monotone. Cette hypothése est renforcée
par le fait que les conditions d’apparition du défaut ne sont pratiquement pas affectées
par le changement de matériau constituant la filiére ou par la présence de lubrifiant qui
ont pour effet de favoriser le glissement (Ramamurthy, 1986; Piau et al., 1990; El Kissi
et Piau, 1990).

Lorsque le défaut chaotique « melt fracture » survient, il affecte non seulement
I’apparence de 1’extrudat, mais également 1’écoulement dans la filiére 4 [’entrée de
celle-ci (Petrie et Denn, 1976; Piau et al., 1990). La région de la filiére ou le défaut
prend naissance est incertaine. Certains soutiennent que le défaut est initié par des
instabilités lors de la contraction du polymére a I’entrée et que celles-ci se propagent
jusqu’a la sortie de la filiére (Piau et al., 1990); alors que d’autres prétendent que les
instabilités a 1’entrée sont le résultat et non la cause de I’apparition du défaut

(Hatzikiriakos et Dealy, 1992b).

Cogswell (1972) a été le premier a essayer de se baser sur I’écoulement dans le
convergent a 1’entrée de la filiére pour obtenir les propriétés élongationnelles du
polymére. II a proposé que le défaut chaotique « melt fracture » était le résultat d’une
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saturation du polymére a subir des déformations élongationnelles lorsque le taux de
déformation devient trop élevé. D’autres auteurs (Gibson, 1988; Binding, 1988;
Binding et Walters., 1988; Tremblay, 1989; Bersted, 1993) ont, par la suite, raffiné ou
dérivé les expressions de Cogswell. La plupart des modeéles traitant de la perte de
pression a I’entrée assument que deux modes de déformation contribuent a la perte de
pression a |’entrée, soit 1a composante Pg.,, due aux déformations de cisaillement et la
composante Pg., due aux déformations élongationnelles. Eggen et Hinrichsen (1996)
ont démontré que la composante Pg., augmente et que Ps.,, diminue lorsque ’angle
d’entrée du convergent augmente. En additionnant ces deux tendances, ils ont observé
que la perte de pression totale i I’entrée atteint un minimum pour un angle ¢’entrée situé

entre 20° et 30°.

Ainsi, en ayant un angle de convergent qui minimise la perte de pression a
I’entrée (entre 20° et 30°) et en diminuant le taux de cisaillement, on réduit les risques
de fracture du polymére a I’entrée.

3.5 Les défauts d’extrusion des polyméres ramifiés

a) Présentation

Comme il a été mentionné a la section 3.3, cette famille de polymére inclut non
seulement les polyméres ramifiés comme le PEBD, mais également les polyméres a fort
encombrement stérique tels que le polystyréne et le polypropyiéne. Ces polyméres
présentent généralement une courbe d’écoulement qui, contrairement aux polyméres
flexibles linéaires, ne comporte pas de discontinuité (Den Otter, 1970 ; Vlachopoulos et
Alam, 1972). L’apparition des défauts se fait généralement de fagon progressive
lorsqu’on augmente le taux de cisaillement. Les types de défauts observés sont des
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défauts de volume (hélicoidal, chaotique). Cependant, Tordella (1963) observe une
rugosité de surface sur des polyéthylénes branchés qui se superpose au défaut de
volume. Cette rugosité augmente avec une augmentation du diamétre, une diminution
du rapport L/D et une augmentation de I’angle d’entrée. Rudin et al.(1990) ont
également observé un aspect mat de la surface de I’extrudat.

Il est 4 noter que méme a fort débit, on observe aucune oscillation de la pression.
La courbe d’écoulement en pression est continue et ne présente un changement de pente
que pour des écoulements au travers de capillaires de faibles longueurs (figure 3.8)
(Den Otter, 1970). Ce changement de pente est dii 4 une discontinuité de la pression a
I’entrée tel que noté par plusieurs auteurs (Tordella, 1958; Ui et al, 1964;
Den Otter, 1970; Han et Lamonte, 1971).

Les auteurs parlent souvent de défauts de forme hélicoidal ou de «melt

fracture ». Le paramétre critique d’apparition de ce défaut généralement employé est la

contrainte i la paroi o et le tableau suivant présente quelques résultats obtenus.

Tableau 3.2 Contraintes critiques d'apparition du défaut de type hélicoidal.

Bartos (1964) 0,069-0,16 PP

Kamide et al. (1966) 0,11 PP
Dennison (1967) 0,lal plusieurs produits
Akay (1983) 0,13-0,2 PP
Herrainen et Savolainen (1984) 0,2 PEBD
Fujiyama et Kawasaki (1991) 0,13-0,2 PP
Kazatchkov et al. (1995) 0,12a0,15 PP
Baik et Tzoganakis (1998) 0,11-0,15 PP
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Figure 3.8 Courbe d'écoulement (a) et extrudats (b) correspondant au rapport
L/D=16 (PEBD, 190°C) (Agassant et al., 1996).

b) Mécanisme

La figure 3.9 présente les courbes typiques d’écoulement d’un polymére ramifié
en contraintes corrigées (correction de Bagley) pour différents diamétres de capillaire.
Ces courbes sont parfaitement continues et se superposent, ce qui exclut toute

possibilité de glissement a la paroi. Cette absence de glissement peut aussi étre mise en
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évidence en utilisant la méthode de Mooney (Blyer et Hart, 1970; Kazatchkow
et al, 1995) ou en visualisant des traceurs injectés dans le polymére
(Den Otter, 1970, 1971).
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Figure 3.9 Courbe d'écoulement typique des polymeéres ramifiés en contrainte
corrigée pour différents diamétres de capillaire. (PEBD, 175 °C,
0:D=0,93 mm; 0:D=1,39 mm; e: D=2 mm) (Agassant et al., 1996).

Une différence fondamentale de comportement entre les polyméres linéaires
flexibles et les polyméres ramifiés est que ces derniers donnent naissance a des zones de
recirculation trés importantes a I’entrée du convergent (figure 3.10) (White et
Kondo, 1977). Tordella (1957) a observé I'écoulement du PE ramifié en suivant le
mouvement de traceurs "hard" et "soft” formés en mélangeant du noir de carbone avec
du PE de viscosité élevée et faible. A faible débit, il a observé un écoulement vers le
centre des particules situées au dessus de I'entrée de la filiére, et celles-ci se déplacent
plus rapidement que celles situées prés des parois du réservoir. A un débit plus élevé,
les particules dans le centre convergent vers I'entrée de la filiére alors que celles dans les
coins semblent étre prisonniéres. A un débit critique, il y a fracture du polymére dans la
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zone centrale ; ce qui permet au polymére dans la zone stagnante d’étre évacué. La zone

stagnante est ensuite reformée et le cycle recommence.

Dans un article publié en 1963, Tordella a comparé les clichés de biréfringence
de polyéthylénes linéaires et ramifiés. Il a noté, pour ces demiers, un point maximum
de biréfringence a I’entrée du capillaire qui commence a fluctuer lorsque le débit atteint
une valeur critique. Le PE linéaire, quant i lui, ne présente pas ce maximum ; la
biréfringence est uniforme le long du capillaire et paralléle aux parois de celui-ci.
Cependant, 3 un débit critique, un maximum apparait a ’entrée et les lignes de
biréfringence se brisent. Il a donc conclu que pour le PE ramifié, la rupture du polymére
est un phénoméne d’entrée alors qu’elle survient dans le capillaire dans le cas du
PE linéaire.

Figure 3.10 Ecoulement & I'entrée du convergent; (a) polymére linéaire, (b)
polymére ramifié (Agassant et al., 1996).

La figure 3.11 permet d’illustrer ces instabilités en comparant les clichés de
biréfringence obtenus en filiére plate pour un polystyréne en régime stable et en régime
de défaut. On observe facilement la dissymétrie de I’écoulement a I’entrée lors de
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I'apparition du défaut. Cette dissymétrie se propage ensuite dans le capillaire et
perturbe 1’écoulement dans celui-ci.

®)

(©

Figure 3.11 Clichés de biréfringence a Il'entrée du convergent pour le
polystyréne ; (a) régime stable, (b) et (c) régime instable (Agassant
et al., 1996).
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Il est 4 noter que certains polyméres présentent, lorsqu’ils sont extrudés au
travers d’une filiére cylindrique, un régime de rupture de forme réguliére hélicoidale de
grande amplitude a ’entrée de la filiére (Bendow et Lamb, 1963; Piau et al, 1990;
Vinogradov et al., 1972). Lorsque le débit est augmenté, Tordella (1956) a observé que
I’écoulement peut perdre sa symétrie. Un mouvement en spirale apparait alors et
I’extrudat présente le défaut hélicoidal. Bergem (1976) a quant a lui utilisé des traceurs
pour démontrer clairement que ’écoulement en forme de spirale a I’entrée de la filiére
est a I’origine du défaut hélicoidal.

Ces instabilités d’écoulement a ’entrée de la filiére peuvent parfois disparaitre
lorsque le débit est augmenté. Ballanger et al. (1971) a étudié I’écoulement du
polypropyléne et a noté que I’extrudat passe d’un aspect lisse, au défaut hélicoidal, a un
aspect lisse 2 nouveau, puis au défaut chaotique lorsque le taux de cisaillement est
augmenté. Il a également démontré que le défaut hélicoidal était dii a la formation d’un

écoulement en spirale a ’entrée de la filiére.

c) Paramétres influents

Un certain nombre d’auteurs utilisent la notion de contrainte critique
d’apparition du défaut. Bien que la quantification de celle-ci soit difficile, certains
paramétres semblent influencer la valeur de cette contrainte critique. On note d’abord
qu’une augmentation de la masse moléculaire tend a diminuer la contrainte critique
(Vlachopoulos et Alam, 1972), alors que la polymolécularité a pratiquement aucun effet
(Vlachopoulos et Lidorikis, 1971). Les auteurs s’accordent également pour dire que la
température a peu d’effet sur la contrainte critique (Ui et al., 1964 ; Vlachopoulos et
Lidorikis, 1971). Finalement, une filiére plus longue permet d’atténuer
significativement la gravité du défaut (Agassant et al., 1996).
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3.6 Résumé

De fagon générale, on peut classer les défauts d’extrusion en deux grandes
catégories, soient les défauts d’extrusion associés aux polymeéres flexibles linéaires
(PEHD, PEBDL, etc.) et ceux associés aux polymeéres ramifiés ou & fort encombrement
stérique (PEBD, PP, PS, etc.).

Les polymeéres flexibles linéaires ont une courbe d’écoulement qui comporte
généralement deux bfanches stables séparées par une zone instable. Sur la premiére
branche stable, 1’extrudat est d’abord lisse a faible taux de cisaillement, puis, lorsque la
contrainte a la paroi atteint la valeur critique oz, de petites craquelures apparaissent a sa
surface et s’intensifient (défaut de peau de requin). Lorsque I’écoulement est a débit
imposé et que celui-ci se situe dans la zone instable, la pression et le débit a la sortie se
mettent a osciller et ’extrudat présente une alternance morphologique correspondant a
chacune de celles retrouvées sur les deux branches d’écoulement (segment a peau de
requin et segment lisse). A trés fort taux de cisaillement, I’écoulement devient
extrémement perturbé et 1’extrudat est complétement distordu (défaut chaotique).

Le défaut de type peau de requin prend naissance a la sortie de la filiére et est
vraisemblablement di a la rupture du polymére a la surface sous I’effet des contraintes
élongationnelles locales ou a un phénomeéne de glissement/adhésion localisé a la sortie
de la filiére. Le défaut de type oscillant est, quant a lui, li€¢ 4 la compressibilité du
polymére dans le réservoir et est causé soit par un phénomeéne de glissement/adhésion
du polymeére a la ﬁaroi ou par une instabilité constitutive liée a la forme de la loi de
comportement. Finalement, le défaut chaotique est celui qui donne a I’extrudat I’aspect
le plus perturbé et est di & une rupture du polymeére a ’entrée sous des contraintes

élongationnelles importantes.
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Les polyméres ramifiés ou a fort encombrement stérique ont une courbe
d’écoulement continue qui ne comporte pas de zone d’instabilité. Les défauts de type
hélicoidal et chaotique apparaissent et s’amplifient au fur et 3 mesure que le taux de
cisaillement augmente. Ces défauts sont causés par des instabilités d’écoulement a
I’entrée qui surviennent a débit élevé et qui sont dus a la présence de zones de

recirculation.

La nature, I’ampleur et les conditions d’apparition de ces défauts dépendent des
paramétres moléculaires du polymeére, des conditions d’opération et de la géométrie
d’écoulement. Beaucoup d’études ont été menées sur le sujet jusqu’a présent mais

plusieurs points demeurent en litige.
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4. MATERIAUX UTILISES ET CARACTERISATION
RHEOLOGIQUE

Le comportement des polyméres en écoulement est en grande partie régi par leur
structure moléculaire. Comme il a été mentionné au chapitre précédent, la masse
moléculaire et la polydispersité influencent ’apparition et le développement des
défauts. Il est donc important d’étudier plus d’un polymére de la méme famille pour
vérifier la reproductivité des résultats et tirer des conclusions significatives. La section
4.1 présente les polyméres étudiés dans ce projet, et les sections suivantes sont
consacrées a la caractérisation rhéologique de ces polyméres avec le rhéomeétre a
plaques paralléles CSM, I’extrudeuse monovis et le rhéoplast.

4.1 Matériaux utilisés

Aprés avoir vérifié la stabilité thermique des polyméres disponibles au
laboratoire (voir section 4.2.1) et avoir observé la nature des défauts d’extrusion qu’ils
présentent, on a retenu deux PEHD et un PEBDL. Ces trois polyméres (tableau 4.1)
présentent de fagon claire les défauts de type peau de requin et oscillant, tout en étant
stables thermiquement. Un troisiéme PEHD (DMDC-6400 de Pétromont) a été retenu
malgré le fait qu’il soit plus sensible a la dégradation, car il présente un comportement

trés particulier dans la zone oscillante, qui sera intéressant de caractériser.

Les mesures de densité, conductivité et chaleur spécifique de ces polyméres sont

présentées a I’annexe A.
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Tableau 4.1 Polymeéres étudiés

PEHD DOW 2027
PEHD DOW 4352N
PEHD | PETROMONT | DMDC-6400
PEBDL | NOVACOR 49851

4.2 Rhéométre a plaques paralléles CSM

Le rhéométre a plaques paralléles CSM est utilis€é pour mesurer la viscosité
complexe 77*, le module élastique G’ et le module de perte G’ a faible fréquence (0,02
a 188 rad/s). Pour ce faire, les trois étapes suivantes doivent étre suivies: vérifier la
stabilité thermique du polymére; déterminer le domaine de déformation linéaire;
effectuer un balayage en fréquence. Le mode de fonctionnement du rhéométre, la
démarche expérimentale utilisée pour préparer les pastilles et les réglages nécessaires

pour faire ces mesures sont présentés a ’annexe B.

Seuls les tests de dégradation et les mesures du module élastique et du module
de perte (G’ et G’’) sont présentés dans cette section. Les mesures de viscosité (77%)

seront superposées aux résultats obtenus en extrusion a la section 4.3.

4.2.1 Mesure de la dégradation

La figure 4.1 présente I’évolution de la viscosité complexe (n*) de chaque
polymére en fonction du temps. La viscosité est exprimée en terme de pourcentage de

la valeur initiale mesurée par le rhéomeétre (7*/n* ;) pour faciliter la comparaison entre
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les polyméres. La fréquence arbitraire imposée est de 1 Hz (6,3 rad/s), la température
est maintenue a 207 °C (valeur maximale utilisée au cours des manipulations sur
I’extrudeuse) et la déformation cible est fixée a 5%.

On observe une forte évolution de la viscosité complexe du PEHD DMDC-
6400 dans le temps. Des additifs ont été ajoutés pout tenter de stabiliser le polymére,
mais ceux-ci se sont avérés inefficaces. Etant donné que les mesures a faibles
fréquences durent environ 400 s, la viscosité complexe de ce polymeére ne pourra étre
mesurée avec le rhéomeétre et on se limitera dans ce cas aux mesures faites en
écoulement capillaire (Rhéoplast). Les trois autres polyméres sont suffisamment stables
pour que les mesures puissent étre réalisées sans engendrer d'erreurs de mesure trop

importantes.

£
.E
£
® PEBDL 49851
551 O PEHD 2027
< PEHD 4352N
G PEHD DMDC-6400
80 1 1
75 L LY 1 T L 4 2 3 1 L 4
O 100 200 300 400 SO0 600 700 800 SO0

Temps (s)

Figure 4.1 Test de dégradation des polyméres; variation de la mesure de la
viscosité complexe 7* en fonction du temps (rhéo. PP CSM, 207 °C,
1 Hz, déformation de 5%).
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4.2.2 Module élastique et moduie de perte

Le module élastique G’ et le module de perte G’’ permettent de représenter le
caractére viscoélastique du polymeére. Lorsque le module de perte est plus grand que le
module élastique, le caractére visqueux du polymére domine et les effets viscoélastiques
doivent étre considérés. Inversement, si le module élastique est beaucoup plus grand
que le module de perte, le polymére se comporte principalement de fagon é€lastique et
les effets visqueux peuvent étre négligés. La figure 4.2 présente I’évolution des
modules G’ et G”’ du PEBDL 49851 avec la fréquence d’oscillation (les résultats des
PEHD 2027 et 4352N sont a I'annexe B).

16 . —
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Figure 4.2  Module élastique et module de perte du PEBDL 49851 en fonction

de la fréquence d’oscillation et de la température (déformation 5%).
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A faible fréquence, le module de perte est supérieur au module élastique et les
effets viscoélastiques sont alors importants. Cependant, plus la fréquence est grande,
plus le module élastique prend de I'importance, et dépasse méme le module de perte
lorsque la fréquence est supérieure a 94 rad/s (a 190 °C). Selon Barone et al. (1998), le
point d’intersection des deux modules permet de déterminer le temps de relaxation
caractéristique 7* du polymére qui est égale a la réciproque de la fréquence
correspondante (@*). Ce temps de relaxation sera utile lors de I’analyse du défaut a
peau de requin. Le tableau 4.2 présente les résultats obtenus pour les trois polyméres.

Tableau 4.2 Temps de relaxation des polyméres étudiés

190 94+6 0,0106+0,0007

PEBDL 49851 _
207 13247 0,0076%0,0004
PEHD 2027 190 625+150 0,0016+0,0004
PEHD 4352N 190 625+150 0,00160,0004

La valeur de 7* calculée pour les PEHD est trés imprécise car on doit extrapoler
les courbes de G’ et G’’ pour déterminer le point d’intersection. Les résultats
démontrent tout de méme que le PEBDL a un temps de relaxation beaucoup plus grand
que les deux PEHD. On remarque également que 7* diminue lorsque la température

augmente.

4.3 Extrusion

L’extrudeuse monovis a été utilisée pour faire les mesures de viscosité a haut
taux de cisaillement du PEBDL 49851, et des PEHD 2027 et 4352N. Cet appareil
permet de travailler 4 un débit beaucoup plus élevé que le rhéométre capillaire et
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maintient des conditions en amont de la filiére, qui sont stables contrairement au
rhéomeétre dont le réservoir se vide en cours de mesure. Cependant, I’extrudeuse ne
permet pas de fixer la pression ou le débit et ceux-ci doivent donc étre mesurés
simultanément. Le traitement des donnés est également plus long et les résultats sont
moins précis. De plus, la température est beaucoup plus difficile & contréler et une
incertitude d’au moins deux degrées celsius doit étre considérée. On a choisi tout de
méme d’utiliser ’extrudeuse car celle-ci correspond aux conditions réelles de

cisaillement que subit le polymere en industrie.

La section 4.3.1 décrit la démarche suivie pour faire les mesures (montage
expérimental, filiéres utilisées, conditions opératoires) et la section suivante présente les

résultats obtenus.

4.3.1 Démarche expérimentale

a) Montage

Le montage expérimental est composé, en plus de I’extrudeuse, d’un mélangeur
statique, d'un systéme de vannes, d’un réservoir et de la filiére (figure 4.3). Le
mélangeur statique permet d’homogénéiser la température. Le systéme de vannes
permet de contréler le débit sans modifier la vitesse de rotation de la vis (15 tr/min). On
évite ainsi de modifier les conditions de cisaillement et de dégradation. Le réservoir
permet d’augmenter le volume de polymeére en amont de la filiére et augmente ainsi la
période des oscillations du défaut de type oscillant. C’est au niveau du réservoir que
sont mesurées la pression (a la paroi) et la température du polymeére fondu (au centre).
La température est contrélée a ’aide d’un systéme d'éléments chauffants et de

thermocouples positionnés le long du fourreau, du mélangeur statique et de la filiére.



Figure 4.3

Schéma du montage expérimental (extrusion).

Figure 4.4

Schéma de la géométrie des filiéres.
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b) Filiéres et conditions opératoires

Plusieurs filiéres en acier inoxidable de géométrie différente sont utilisées pour
étudier l'effet de I’angle d’entrée (figure 4.4), du diamétre et du rapport
longueur/diamétre sur I’apparition et le développement des défauts (tableau 4.3).

Tableau 4.3 Géométrie des filiéres utilisées.

0

4

90° (convergente) 1,6

16
8
1,6 12
16
8
1,07 12
16

180° (plate)

Au total, 18 expériences ont été menées sur I’extrudeuse, soit 12 avec le

PEBDL 49851, trois avec le PEHD 2027 et les trois demiéres avec le PEHD 4352N
(tableau 4.4).

Un seule série de filiéres sera utilisée avec les deux PEHD, car ces expériences

(13 a 18) ont pour but seulement de comparer 1’allure général des défauts pour
différents polymeéres. .

La température a été fixée a 190 °C a I’exception des expériences 5 a 8 qui ont

été menées a 207 °C.
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Tableau 4.4 Résumé des expériences réalisées sur ’extrudeuse.

0

1
2 4
190
3
90°
4 16
z (convergente) 1,6
6 4
PEBDL 49851 207
7 8
8 16
9 8
1,6 190
10 180° 16
11 late 8
(plate) 1,07 190
12 16
13 8
180°
14 PEHD 2027 1,07 190 12
(plat)
15 16
16 8
180°
17 | PEHD 4352N 1,07 190 12
(plat)
18 16

Au moins trois filieres de rapport L/D différent doivent étre utilisées pour
chaque polymére afin de corriger les effets de bouts et déterminer la courbe de

viscosité.
¢) Méthode

La démarche expérimentale consiste 4 mesurer la pression dans le réservoir en
fonction du débit massique de polymére dans la filiére. La pression est enregistrée sur
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un ordinateur et le débit est mesuré en pesant la masse de polymeére recueillie sur une
période de 30 secondes. La pression et le débit massique permettent de mesurer la
contrainte et le taux de cisaillement a la paroi tel que décrit a la section 3.2. On obtient
ainsi la courbe d’écoulement du polymeére ou la courbe de viscosité correspondante en
divisant la contrainte par le taux de cisaillement.

Une attention particuliére doit étre portée a la température du polymére a
I'entrée de la filiére qui est trés sensible a I’ouverture et la fermeture des vannes.

4.3.2 Courbes de viscosité

a) Correction des effets de bouts

La premiére étape de calcul consiste 2 déterminer la perte de pression associée
aux effets de bouts AP..; , qui doit étre soustraite 4 la pression mesurée dans le
éservoir Pr , afin de calculer la contrainte de cisaillement réelle o. que subit le
polymére a la paroi de la filiére. Comme le démontre la figure 4.5, la méthode de
Bagley telle que décrite au chapitre 3 comporte une grande incertitude.

Afin de contourner le probléme, il est préférable de supposer que les effets de

bouts suivent une loi de puissance en fonction du taux de cisaillement apparent

(équation 4.1).

4P, = m(r'@p)" (4.1)
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Pression (MPa)

Figure 4.5 Correction d’entrée par la méthode de Bagley; pression dans le
réservoir en fonction du rapport L/D de la filiécre (PEBDL 49851,

190 °C, 1,6 mm, convergente, branche I de la courbe d’écoulement).

L’indice n est posé comme étant égale a la pente de la droite obtenue en tragant

la pression dans le réservoir Py en fonction du cisaillement apparent ,, en échelles

log-log; et I’indice m est estimé de fagon a ce que les courbes de viscosité obtenues
avec des filiéres de rapport L/D différent se superposent. Cette méthode comporte une
incertitude importante lorsque la fonction est extrapolée pour des valeurs de taux de
cisaillement élevées mais donnent, dans ce cas-ci, des résultats plus satisfaisants que la
méthode de Bagley.
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La méme méthode (loi de puissance) a été utilisée pour calculer la contrainte
réelle pour un écoulement en branche II (aprés le défaut oscillant) et le tableau 4.5

résument les paramétres n et m estimés pour chaque expérience.

Tableau 4.5 Paramétres n et m de la loi de puissance de la perte de pression a

Pentrée de la filiére en fonction du taux de cisaillement apparent.

1,07 | 0,448 4,92 |

180°(plate) 190
1,6 0,437 4,74
PEBDL 49851
190 1,6 0,463 4,53
I 90°(conv.)
207 1,6 0,503 4,13
PEHD 2027 180° (plate) 190 1,07 0,482 5,19
PEHD 4352N 180° (plate) 190 1,07 0,490 4,00
1,07 0,410 5,26
180° (plate) 190
1,6 0,410 5,17
PEBDI 49851
190 1,6 0,400 5,21
II 90° (plate)
207 1,6 0,420 5,05
PEHD 2027 180° (plate) 190 1,07 0,482 4,60
PEHD 4352N 180° (plate) 190 1,07 0,490 4,50

Les résuitats démontrent que les effets de bouts diminuent lorsque le diamétre de
la filiére augmente (diminution du rapport de contraction) et lorsque la température
augmente (diminution de la viscosité). Egalement, ces effets sont moins importants

lorsque la filiére est convergente.
b) Correction du caractére non-newtonien
En supposant qu’il n’y a pas de glissement pour un écoulement en branche I

(avant D’apparition du défaut de type oscillant), I’analyse de Rabinovitsch a été
appliquée pour calculer le taux de cisaillement réel a la paroi de la filiére. L’hypothése
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du contact collant peut se justifier entre autres par le fait que les courbes de viscosité
obtenues avec des filiéres de diamétre différent se superposent, ce qui correspond a un
glissement nul selon la méthode de Mooney.

¢) Modéle de comportement rhéologique
Le modéle utilisé pour représenter la viscosité en fonction du taux de

cisaillement est celui de Carreau modifié par Yasuda (équation 4.2) en incluant I’effet
de la température (équations 4.3 et 4.4).

n = n,A(T ) “

b+ Ber)pe ] ?
A(T)=exp|(E, /RJ(1/T)- (/T )]] 4.3)
B(T)=exp|(E, /RN(1/T)-(1/Tp)]] (4.4)

ou 7, représente le plateau de viscosité du polymeére a bas taux de cisaillement, 7, est le
temps caractéristique, E; et E. sont les énergies d’activation, T est la température de
référence, n et p sont des constantes propres a chaque polymére, et finalement R
représente la constante - des gaz parfaits. Le tableau 4.6 résume les parametres du
modéle pour chaque polymere.



Tableau 4.6 Paramétres du modéle de Carreau-Yasuda.

Mo (Pass) 11620 2430 -2476

7 (s) 0,054 0,020 0,008
n Q) 0,239 0,300 0,269
p ) 0,4875 0,6520 0,4740
E/R x) 3800 2900 2900
E/R x 3833 3250 3250
Tr X) 463 463 463

d) Courbes maitresses de viscosité

Les figures 4.6, 4.7 et 4.8 présentent la courbe maitresse de viscosité a 190 °C
du PEBDL 49851, du PEHD 2027 et du PEHD 4352N respectivement. Les mesures de
viscosité complexe 7* effectuées avec le rhéométre a plaques paralléle et celles faites

avec I’extrudeuse ont €té superposées en considérant la loi de Cox-Merx (équation 4.5).

On observe dans ’ensemble une bonne continuité des mesures faites avec le

rhéométre et 1’extrudeuse, ce qui démontre que les effets de bouts ont bien été corrigés

n*@)=1(),..

et que la loi de Cox-Merx s’applique aux polyméres étudiés.
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o d

rhéomitre PP (190°C)
190°C;1.6mm;L/D=4
190°C;1.6mm;L/D=8
190°C;1.6mm;L/D=16
rhéométre PP (207°C)
207°C;1.6mm;UD=4
207°C;1.6mm;L/D=8
207°C;1.6mm;L/D=16
—— Camreau-Yasuds

n*/A(M); n/AT) (Pa's)

10 4

rPROOPOOCS

102 10 100 10t 102 1°
@=B(T) (rad/s); y= B(T) (5™

Figure 4.6 Courbe maitresse de viscosité du polyéthyléne basse densité linéaire

(PEBDL) 49851.
¥ 108
[ ] I
& !
e |
<
= [
E [ | e *
<
cg o
a
4 1.07mmLD=18
1@ A3 A L A L]
102 10t 100 10¢ 102 1
@*8(T) (rad/s); yB() (s
. Figure 4.7 Courbe maitresse de viscosité du polyéthyléne haute densité

(PEHD) 2027.
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exdrusion:
o  1.07mmL/D=8
O 1.07mmUD=12
a  1.07mmL/ID=18
1 T T T v T
102 10" 100 10 1 12

w*B(T) (radss); BT ™)

Figure 4.8 Courbe maitresse de viscosité du polyéthyléne haute densité
(PEHD) 4352N.

Les mesures de viscosité du PEHD DMDC-6400 ont été menées sur un appareil

nommé Rhéoplast et seront présentées a la section suivante.

4.4 Courbe de viscosité du PEHD DMDC-6400

Le PEHD DMDC-6400 a été caractérisé au Centre de Mise en Forme des
Matériaux (CEMEF) de I’Ecole des mines de Nice. L’appareil utilisé est un rhéométre
nommé Rhéoplast qui permet un pré-cisaillement de la matiére avant qu’elle ne soit
injectée dans le capillaire. Le mode de fonctionnement de I’appareil est décrit a

I’annexe C.

Les mesures de viscosité ont été faites a deux températures (190 °C et 210 °C)
avec deux séries de filiéres convergentes (90°) de diameétre différent (0.93 mm

et 1.39 mm). Trois rapports L/D étaient disponibles pour chaque diamétre (4, 8 et 16).
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Ftant donné que les mesures de viscosité a faible cisaillement ne sont pas
disponibles, on se limite a I'utilisation de loi de puissance (équation 4.6) pour

caractériser le comportement rhéologique de ce polymeére.

- 3 S

Aprés avoir corrigé les effets d’entrée et avoir appliqué la correction de
Rabinovitsch, on obtient la courbe maitresse de viscosité a 190 °C (figure 4.9).

180°C; 0.93mm; /D=4

190°C; 0,93mm; L/D=8

180°C; 0,83mm; L/D=16
180°C; 1.39mm; L/ID=4 ||
190°C; 1,39mm; L/D=8 |]
180°C: 1,39mm; L/D=16 |1
210°C; 1,39mm; UD=4 |1
210°C; 1,39mm; L/D=8
210°C; 1,39mm; L/D=18 |4
—— ioi de puissance

—h
?
i
ooQePBOPNO

Viscosité (Pa s)

1@ 1°
Taux de cisaillement a la paroi (s')

Figure 4.9  Courbe maitresse de viscosité du polyéthyléne haute densité (PEHD)
DMDC-6400.

La section suivante sera consacrée a 1’étude du défaut de type peau de requin

que présentent trois de ces polymeres.
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5 ETUDE DU DEFAUT DE TYPE PEAU DE REQUIN

Comme il a été mentionné au chapitre 2, le défaut de type peau de requin est
généralement le premier i apparaitre (pour les polyéthylénes) lorsque le débit
d’extrusion est augmenté. De petites rides ou craquelures apparaissent a la surface de
I’extrudat et gagnent de I’amplitude au fur et 2 mesure que le débit augmente.

Plusieurs études ont démontré que ce défaut est initié a la sortie de la filiére ou
des contraintes élongationnelles s’ajoutent aux contraintes en cisaillement di a la
réorganisation du profil de vitesse. La plupart des auteurs (Sorngerger et al (1987),
Beaufils et al. (1989), Piau et al. (1990), Moynihan et al. (1990)) proposent que le
défaut est di a une fracture du polymeére a la surface de I’extrudat lorsque la contrainte a
la paroi dépasse la limite d’élasticité de polymeére. Cependant, Barone et al. (1998) ont
récemment proposé que le défaut est di a I’apparition, prés de la sortie, d’un cycle
d’enchevétrement-désenchevétrement du polymeére a la paroi qui fait osciller le
gonflement de I’extrudat lorsque la contrainte atteint une valeur critique. IIs ont

également relié la période du défaut avec le temps caractéristique de relaxation du

polymére 7*.

Afin de faire le point sur ces deux mécanismes, ce chapitre présente une étude
détaillée de 1’évolution du défaut de type peau de requin en fonction de la géométrie
d’écoulement et des conditions opératoires. La quantification du défaut est faite a ’aide
d’un microscope €lectronique a balayage (MEB), et un laser est également utilisé pour
mesurer la vitesse de I’extrudat a la sortie de la filiére. Ces expériences ont pour but de
cibler les paramétres qui ont une influence marquée sur le défaut, observer 1'état de la
surface de I’extrudat et vérifier la stabilité de 1’écoulement. A partir des résultats

obtenus, on discutera du mécanisme de formation du défaut.
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La section 5.1 décrit la méthode expérimentale utilisée pour faire les mesures.
Les observations générales sont présentées a la section 52. On y présente ’aspect
général du défaut, les conditions critiques d’apparition et d’organisation, les mesures de
vitesse ainsi qu’une étude du gonflement. La section 5.3 est consacrée a I'étude de
I’effet des conditions opératoires sur l’apparition et le développement du défaut.
Finalement, la section 5.4 présente un résumé des résultats obtenus.

5.1 Méthode expérimentale

Cette section présente d’abord les polymeéres qui ont été choisis pour étudier le
défaut de type peau de requin. La méthode expérimentale utilisée pour réaliser I’étude

est ensuite décrite a la section 5.1.2.

5.1.1 Choix des polymeéres

Parmi les polymeéres caractérisés (tableau 4.1), seul le PEHD DMDC-6400 ne
présente pas le défaut de type peau de requin. Celui-ci présente par contre une
instabilité semblable au défaut de type hélicoidal qui sera étudiée a la section 6.4. Le
PEBDL 49851 ainsi que les PEHD 2027 et 4352N présentent, quant a eux, le défaut de
fagon trés apparente. L’étude est basée principalement sur les défauts du PEBDL. Les
deux PEHD sont étudiés uniquement pour comparer les conditions critiques

d’apparition et 1’allure générale du défaut.
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5.1.2 Méthode expérimentale
a) Conditions opératoires

L’influence des paramétres d’écoulement sur I’apparition et le développement
du défaut est étudiée en utilisant les différentes filiéres disponibles au laboratoire
(tableau 4.3). Les variables étudiées sont la géométrie d’entrée, le diamétre, le rapport
L/D et la température. Avec 10 filiéres de géométrie différente disponibles, deux
températures d’extrusion et trois polymeéres, un total de 60 expériences peuvent étre

réalisées. Les 14 expériences choisies sont résumées au tableau 5.1.

Tableau 5.1 Description des expériences réalisées sur I’extrudeuse monovis dans
I’étude du défaut de type peau de requin.

1
2 4
190
3 8
4 16
90° (conv.) 1,6
5 0
6
5 PEBDL 49851 207
8 16
9 8
1,6 190
10 180° (plate) 16
ate
11 8
1,07 190
12 16
13 PEHD 2027
180° (plate) 1,07 190 16
14 | PEHD 4352N
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b) Echantillonnage

Pour chaque expérience, des échantillons ont été recueillis et observés au
microscope (MEB) pour déterminer les conditions critiques d’apparition du défaut, et
pour mesurer I’évolution de la période et de I’amplitude avec la contrainte a la paroi (ou

le taux de cisaillement correspondant).

Les échantillons sont recueillis a2 T'aide d’une tige métallique a Ia sortie de la
filiére et refroidis a 1’air libre (figure 5.1). La région étudiée de I’échantillon a été
choisie de fagon 2 minimiser les risques de déformation du défaut, c’est-a-dire le plus
loin possible de la tige ou le polymeére est étiré par sa masse et & au moins un centimeétre

de ’extrémité de I’échantillon ou des déformations peuvent survenir lors de la coupe.

tige métalique

polymeére

I
I
|
I
I
I
|
I
1
[

J

} région étudiée

Figure 5.1 Meéthode de récupération de I’échantillon a la sortie de la filiére.

¢) Quantification au MEB

Préparation de I'échantilion

Une fois solidifiée, la partie étudiée de 1’€chantillon est coupée puis fixée sur

une plaque de cuivre a 1’aide d’un ruban de cuivre adhésif et de colle de graphique.
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Etant donné la faible conductivité des polymeéres, un dépét d’or et de paladium est
ensuite nécessaire pour obtenir une image claire au microscope. Le dépét se fait sous

vide a 50°C pendant une heure, puis I’échantillon est prét a étre observé au microscope.

Méthode de mesure

Les mesures effectuées sont I’amplitude et la période du défaut ainsi que le
diamétre moyen de I’échantillon. Elles sont prises directement sur le moniteur a 1’aide

d’une régle a mesurer en utilisant I’échelle de grossissement affichée au bas de I’écran.

L’amplitude représente la distance radiale entre le creux et la créte du défaut.
Elle est mesurée au bord de I’échantillon en maximisant le grossissement du défaut a
I’écran pour obtenir une mesure précise. Plusieurs mesures sont effectuées et la
moyenne est calculée. La période est mesurée en prenant la moyenne sur plusieurs
crétes consécutives (au moins cing) de fagon a obtenir une valeur représentative de
I’ensemble du défaut. Finalement, /e diamétre est estimé en incluant environ la moitié

de la créte du défaut de chaque cdté de I’échantillon afin d’obtenir une valeur moyenne.

Des photos sont également prises pour observer la forme du défaut. Le
grossissement généralement choisi est de 100X ; ce qui permet de conserver une vue

d’ensemble du défaut tout en permettant de visualiser les détails et 1’état de la surface.

d) Mesure de vitesse

Un laser a également été utilisé pour certaines expériences afin de mesurer la
vitesse de I’extrudat a la sortie de la filiére et ainsi vérifier la stabilité de I’écoulement
(figure 5.2). Un support métallique est utilisé pour maintenir 'extrudat dans I'axe de la
filiére. La mesure est effectuée a environ 0,5 cm de la sortie. Le mode de fonction du

laser est présenté a 'annexe E.



70

filiere support metallique

polymere

laser

Figure 5.2 Mesure de la vitesse de ’extrudat; vue de haut du montage

expérimental.

La section suivante décrit le comportement général du polymére observé pour
I’ensemble des expériences en présentant 1’aspect du défaut, les critéres d’apparition et
le gonflement i la sortie. Le mécanisme de formation du défaut est également proposé

a partir des résultats obtenus.

5.2 Observations générales

La section 5.2.1 présente I’évolution générale du défaut observée au microscope
pour le polyéthyléne basse densité linéaire et pour les polyéthylénes haute densité. Les
conditions critiques d’apparition et d’organisation du défaut sont ensuite présentées a la
section 5.2.2. Les mesures de vitesse de I’extrudat font ’objet de la section 5.2.3. La
section 5.2.4 est ensuite consacrée a I’étude du gonflement de I’extrudat. Finalement,

un mécanisme de formation du défaut est proposé a la section 5.2.5.
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5.2.1 Aspect et évolution du défaut

Une analyse des échantillons au microscope a permis de suivre ’évolution du
défaut avec la contrainte a la paroi. On présente d’abord 1’évolution générale observée

avec le PEBDL, puis on la compare avec celle observée avec les deux PEHD.
Polyéthyléne basse densité linéaire

L’évolution du défaut du type peau de requin avec la contrainte a la paroi est
sensiblement la méme pour les 12 expériences réalisées avec le PEBDL. Les figures
5.3a a 5.3g permettent de suivre cette évolution en comparant les échantillons tirés de
I’expérience #4 (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=16, entrée convergente) pour
différentes valeurs de la contrainte de cisaillement. Les photos sont toutes 4 un
grossissement identique de 100X et le sens de 1’écoulement est vers la droite. Ainsi, a
une contrainte inférieure a 0,13 MPa, I’extrudat présente un aspect trés lisse
(figure 5.3a). Cependant, lorsque la contrainte a la paroi atteint cette valeur critique
(0,13+0,01 MPa selon les conditions d’écoulement), de petites ondulations de moins de
un micron d’amplitude apparaissent a la surface (figure 5.3b). D’abord désordonnées et
invisibles a I’oeil nu, ces ondulations gagnent rapidement de I’amplitude (figure 5.3c) et
adoptent une certaine périodicité a partir d’une contrainte d’environ 0,19 MPa
(£ 0,02 MPa). Elles se regroupent ensuite pour former des rides perpendiculaires au
sens de 1’écoulement (figure 5.3d) dont I’amplitude et la période continuent de
progresser avec la contrainte (figure 5.3e a 5.3f), jusqu’a ce que le défaut de type
oscillant survienne (figure 5.3g).

Ces photos permettent de faire des observations trés significatives. D’abord, en
observant attentivement 1’aspect de la surface de I’extrudat (figure 5.3g), on remarque
que le coté droit de la créte du défaut, qui est associé a une augmentation brusque du

diamétre, est lisse, alors que le coté gauche, qui est associé a une diminution du
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diameétre, est plus rugueux. L’aspect de la surface semble donc étre différent selon que
le diamétre augmente ou diminue. Cette observation met également en doute
I’hypothése que le défaut est dii & une fracture du polymére.

La figure 5.3g permet d’étudier le passage du défaut de type peau de requin au
défaut de type oscillant. On s’apergoit que le diamétre de I’extrudat lorsque le défaut de
type oscillant apparait correspond au sommet des crétes du défaut de type peau de
requin. De plus, ’extrudat présente alors une surface lisse identique a celle observée du
c6té droit des crétes. Etant donné qu’il est généralement reconnu que le défaut de type
oscillant est dii 2 un glissement du polymére a la paroi, ces observations visuelles
permettent de croire que le défaut de type peau de requin pourrait étre lui aussi dd a3 un
phénoméne de glissement/adhésion. Cette hypothése s’approche donc davantage de

celle de Barone et al. (1998) qui proposent eux aussi un phénomene oscillatoire a la

paroi.
Polyéthylenes haute densité

Pour les deux polyéthylénes hautes densité (PEHD), 1’évolution de I’aspect du
défaut est semblable a celle observée avec le polyéthyléne basse densité linéaire
(PEBDL). On observe d’abord une surface lisse, puis de petites ondulations
apparaissent, s’amplifient, et s’organisent avec une augmentation de la contrainte. La
figure 5.4 présente [’aspect du défaut du PEHD 4352N a une contrainte de

0,42+0,01 MPa (190 °C, D=1,07 mm, L/D=16, entrée plate).
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g)

ot W)L

Figure 5.3 Evolution de Paspect du défaut de type peau de requin en fonction de
la contrainte de cisaillement corrigée a la paroi (PEBDL, 190 °C,
D=1,6 mm, L/D=16, entrée convergente) (a) 0,11 MPa; b) 0,12 MPa;
c) 0,16 MPa; d) 0,23 MPa; e) 0,28 MPa; f) 0,35 MPa; g) 0,38 MPa).

Sigd 1dgNe LOLE

Figure 5.4  Aspect du défaut de type peau de requin (PEHD 4352N, 190 °C,
D=1,07 mm, L/D=16, entrée plate, 0,42 MPa).
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On remarque que le défaut n’est pas aussi bien défini qu’avec le PEBDL. Le
passage du creux a la créte du défaut est moins abrupte et on observe pas vraiment de
changement de I’état de la surface. Cette différence peut étre due i la présence
d'additifs dans le polymére qui modifient les conditions d'écoulement a la paroi. Par
exemple, il a été démontré que certains additifs fluorés peuvent migrer a la paroi pour
former une couche lubrifiante qui favorise le glissement (Xing et Schreiber, 1996). La
faible viscositée des PEHD comparativement a celle du PEBDL peut également
influencer la formation du défaut. En effet, pour une méme contrainte a la paroi, le taux
de cisaillement est beaucoup plus élevé avec les deux PEHD. Les chaines de polymeére
risquent donc d'étre orientées davantage dans le sens de I’écoulement et il est possible
que cette orientation modifie le comportement en élongation du polymére. Egalement,
le taux de cisaillement élevé peut favoriser le glissement entre des couches de polymére
plutét qu’un glissement a la paroi comme cela semble étre le cas avec le PEBDL. Ceci
expliquerait le fait qu’il n’y a pas de changement d’état de la surface. Cette hypothése
peut étre vérifiée en répétant les mesures avec des filiéres de rugosité différentes. La
rugosité de la filiére devrait avoir un effet important sur le défaut seulement si le

glissement survient entre le polymére et la paroi.

Les contraintes d’apparition o (4) et d’organisation o (7) du défaut mesurées
pour le PEHD 2027 sont semblables a celles mesurées avec le PEBDL, soient 0,13+0,01
et 0,1940,02 MPa. Cependant, avec le PEHD 4352N, ’apparition est repoussé a une
contrainte plus €élevée (environ 0,18 MPa). 1l est possible que cette différence soit due a
la structure moléculaire des polymeéres. Ajji et al., 1993 ont noté que le défaut apparait
a un taux de cisaillement plus élevé lorsque la longueur des branchements diminue
(étude réalisée avec le PEBDL). IIs ont également observé que I’apparition du défaut
dépend de la masse moléculaire minimale dans la distribution de masse du polymeére.
Plus celle-ci augmente, plus le défaut est repoussé a un taux de cisaillement plus élevé.
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Les figures 5.5a et 5.5b comparent I’évolution de I’amplitude et de la période du
défaut en fonction de la contrainte pour les trois polymeéres étudiés.

a) b)
120 450
160 400 1
140 350 A
— 120 4 — m‘
s §
e 100 = 240 4
h-4
2 2
= 8 200 1
g 2
< w 150 4
40 - 100 4
20 1 50 4
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Contrainte corigbe (MPs) Contrairas cortigée (MPa)

Figure 5.5 Evolution du défaut en fonction de la contrainte de cisaillement a la
paroi; comparaison des polyméres PEBDL 49851, PEHD 2027 et
PEHD 4352N (190 °C, D=1,07 mm, L/D=16, entrée plate).

A une contrainte donnée, le PEBDL présente le défaut le plus gros tandis que le
PEHD 4352N présente le défaut le plus petit (figure 5.5a).

En observant la figure 5.5b, on constate que le PEBDL et le PEHD 2027
présentent une évolution similaire de la période avec la contrainte, c’est-a-dire une
augmentation rapide qui tend vers un plateau de 250 ym a 275 um. Par contre, pour le
PEHD 4352N, la période augmente continuellement avec la contrainte.

Ces différences de comportement entre ces trois polymeéres sont difficiles a
expliquer, car on ne connait pas leur structure moléculaire. On verra cependant a la
section 5.2.3 que la différence de gonflement de ces polyméres peut, en partie, expliquer
les résultats obtenus.
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5.2.2 Conditions critiques d’'apparition et d’'organisation du défaut

Le tableau 5.2 résume, pour chaque expérience réalisée, les contraintes corrigées
a la paroi et les taux de cisaillement apparants qui correspondent a |’apparition des
ondulations a la surface de I’extrudat (o. (4) et y. (4)), ainsi qu’au début de

P’organisation du défaut (o (7) et y . (7).

Tableau 5.2 Contraintes (corrigées) et taux de cisaillement (apparents) critiques
d’apparition et d’organisation du défaut de type peau de requin.

1 — 4515 — 88424
2 0,118+0,010 | S6x5 | 0,198+0,018 | 13118
3 190 1 16 0,130+0,010 | 56£5 | 0,203+0,019 | 140+8
3 o0 16 | 0,12120,010 | 50£5 | 0,194+0,032 | 11417
5 — 50+5 — 110+24
6 | PEBDL w07 | s 4 [ 0,118£0,010 | 80+6 | 0,218+0,018 |189+10
7| 49851 8 | 0,142£0,010 | 665 | 0,186+0,026 | 147+9
8 16 | 0,143:0,010 | 90+6 | 0,213:0,013 |190+10
9 8 | 0,118£0,010 | 535 | 0,172£0,025 | 98+7
10 w0 | 19 16 16 | 0,12130,010 | 62+5 | 0,179+0,027 | 1107
11 8 | 0,125:0,010 | 88+13 | 0,211+0,028 |168£17
12 Lo7 16 | 0,136£0,010 | 60+12 | 0,166+0,024 | 90+14
13 P’;ﬁ 180° | 190 | 1,07 | 16 | 0,12940,010 | 236+17 | 0,200£0,029 (472+26
14 I:?; 180° | 190 | 1,07 | 16 | 0,17840,010 | 263+19 | 0,196+0,014 |349+22
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On remarque que les taux de cisaillement critiques . (4) 7. (7) augmentent
avec la température et sont beaucoup plus élevés avec les deux PEHD (exp. #13 et 14),
contrairement aux contraintes o (4) et o, (7) qui varient peu d’une expérience a I’autre.
Ces résultats démontrent que 1’apparition et le développement du défaut sont contrdlés
principalement par la contrainte 4 la paroi. L’apparition du défaut survient
généralement a une contrainte comprise entre 0,12 MPa et 0,14 MPa selon les
conditions d’écoulement, et il adopte une périodicité a partir d’une contrainte comprise
entre 0,17 et 0,21 MPa. L’expérience #14 réalisée avec le PEHD 4352N fait cependant
exception avec une contrainte d’apparition d’environ 0,18 MPa. L’effet des conditions
d’écoulement sur ces contraintes critiques est discuté plus en détails i la section 5.3.

Certains auteurs (Tordella, 1969; Petrie et Denn, 1976; Boudreaux et
Cuculo, 1978) considérent que I’apparition du défaut peut étre relié a la valeur de
cisaillement recouvrable Sz du polymére. Connaissant les valeurs de 7,et ¥, les
valeurs moyennes de Sy correspondantes aux contraintes critiques d’apparition du

défaut sont les suivantes (tableau 5.3).

Tableau 5.3 Cisaillement recouvrable critique correspondant a Papparition du

défaut de type peau de requin.

190 11620 0,0106+0,0007 | 0,11+0,02

PEBDL 49851
207 8690 0,0076+0,0004 | 0,12+0,02
PEHD 2027 190 2430 0,0016%0,0004 | 0,12+0,04
PEHD4352N 190 2480 0,0016+0,0004 | 0,08+0,03

Les résultats démontrent que le cisaillement recouvrable est du méme ordre de

grandeur pour les trois polymeéres lors de ’apparition du défaut. Cependant, les
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incertitudes sont tro des pour qu’on puisse tirer une conclusion définitive sur le
p gran P

réle qu’il peut jouer dans la formation du défaut.

La section suivante présente une étude du gonflement de I’extrudat i la sortie de
la filiére. Celui-ci peut influencer la formation du défaut et il est important de bien le

quantifier.

5.2.3 Gonflement de I'extrudat

Le gonflement de l’extrudat a la sortie de la filiére induit des contraintes
¢longationnelles qui influencent 1’apparition et le développement du défaut. Afin de
pouvoir discuter de I’apport de ces contraintes sur le défaut, on a mesuré le diamétre de
chacun des échantillons a I’état solide pour déterminer un taux de gonflement
(Dextruded'Dyiiiere)- La figure 5.6 présente, pour chacune des expériences réalisées avec le
PEBDL, I’évolution du taux de gonflement avec le temps de séjour dans la filiére.

1.1 4

Taux de gonflement (Dyeruget/Ortice)

1‘0 L T LS L3 v

0002040608 1012 14 18 18 20 22 24 26 28 30 3,2 34
Temps de séjour (s)

Figure 56 Gonflement de I’extrudat en fonction du temps de séjour dans la
filiére (PEBDL).
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Compte tenu des incertitudes, on observe peu de différence de gonflement d’une
expérience a I’autre. Celui-ci chute rapidement avec une augmentation du temps de
séjour, puis se stabilise 4 une valeur d’environ 1,2. Pour un méme temps de séjour, le
gonflement diminue légérement avec une hausse de température et avec un diameétre
plus grand. Ces effets de la température et du diamétre sont dus en partie 2 une
diminution de I’importance des déformations élongationnelles a I’entrée de la filiére.

La figure 5.7 permet de comparer le gonflement des trois polyméres étudiés. La
méme filiére est utilisée pour les trois expériences (D=1,07 mm, L/D=16, entrée plate),
et la température est de 190 °C.

16
< 15 E A  PEBDL 48851
3 t O PEHD 435N
g % O PEHD 2027
X
§ 149
=)
E 13 4
: : 3
S 1.2- L
o
@
T
5
a 11
1;0 T L] LS ¥ L) T 13 L4 ¥ L] LS L T ' T

0002040608 10 12 1.4 16 1.8 2.0 22 24 26 28 30 3.2 34
Temps de séjour (S)

Figure5.7 Comparaison des courbes du taux de gonflement de P’extrudat en
fonction du temps de séjour dans la filiére pour le PEBDL, le PEHD
2027 et le PEHD 4352N (190 °C, D=1,07 mm, L/D=16, entrée plate).
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Pour un méme temps de séjour, le PEBDL présente le gonflement le plus
important tandis que le PEHD 4352N est celui qui gonfle le moins. Cette différence ne
peut étre reliée au temps de relaxation des effets d'entrée, car pour un temps de séjour
élevé, le gonflement ne tend pas vers la méme valeur pour les trois polyméres. En plus
des effets d’entrée, le gonflement dépend aussi des contraintes normales exercées sur le
polymére le long de la filiére. Ces contraintes créent une pression additionnelle a la
paroi qui est libérée a la sortie de la filiére. 1l est difficile de bien évaluer ces
contraintes normales, mais les mesures de gonflement laissent supposer qu’elles sont
plus élevées avec le PEBDL, et plus faibles avec le PEHD 4352N.

Pour une méme contrainte de cisaillement a la paroi, le taux de gonflement a la
sortie de la filiére et I'amplitude du défaut sont plus élevés avec le PEHD 2027 qu’avec
le PEHD 4352N. Etant donné que les contraintes élongationnelles augmentent avec le
gonflement, ces résultats appuient donc I’hypothése que ces contraintes favorisent la

formation du défaut.

Avant de discuter du mécanisme de formation du défaut, la section suivante
présentera les mesures de vitesse effectuées a la sortie de la filiere. Ces mesures

permettent de vérifier la stabilité de I’écoulement.

5.2.4 Mesure de la vitesse de I'extrudat

Comme il a été mentionné a la section 5.1, un laser a effet Doppler a été utilisé
pour tenter de vérifier le phénomeéne de glissement/adhésion a la paroi. Ces mesures ont

été réalisées avec le PEBDL, car celui-ci présente un défaut bien défini.

On a donc mesuré la vitesse de ’extrudat a la sortie de la filiére pour des
conditions d’écoulement ou le défaut est bien développé. La figure 5.8 présente, pour
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une des mesures effectuées, ’histogramme de la distribution de la vitesse mesurée
(5.8a) ainsi que le profil de vitesse dans le temps (5.8b). Cette mesure a été réalisée a
190 °C avec la filiére convergente de 1,6 mm de diamétre et de rapport L/D de 16. La
contrainte de cisaillement corrigée a la paroi est de 0,36+0,01 MPa et le taux de

cisaillement apparent correspondant est égale 3 40319 s™.

0,06 - , sa
- p
: 0 {
U.O.'l-; 15 .
- : -
n e 4
E i A
Sony 7V - =1
i \ { £ ™
> :
15 4
oo » 1 10 4
. i
: a : - .
o — — T 000 00t 002 003 GO§ 005 008 007 008 008 0.10

Temps (s) Vitesses de Fextrudat & ia sorte (m/s)

Figure 5.8  Vitesse de Pextrudat a la sortie de la filiére (a) distribution; b) profil
dans le temps ) (PEBDL, ¢=0,36 MPa, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=16,

entrée convergente).

Les résultats obtenus sont peu convainquants. On observe une certaine
oscillation réguliére dans la partie gauche de la figure 5.8, mais on réalise dans la partie
de droite que les mesures sont plutét aléatoires. La vitesse moyenne obtenue est de
0,041 m/s avec un écart type de 0,0047 m/s. Comme il sera démontré au chapitre 6
consacré a ’étude du défaut de type oscillant, la vitesse de ’extrudat augmente d’au
moins 0,02 a 0,03 m/s lorsque le glissement se généralise. Le fait qu’on ne mesure pas
cette variation de vitesse lors de la formation de la créte ne veut pas dire pour autant que
le défaut n’est pas dii a un glissement. D’abord, les photos démontrent que le défaut
n’est pas parfaitement perpendiculaire a I’écoulement, ce qui signifie qu’il ne survient
pas sur toute la circonférence en méme temps. Une partie de I’extrudat colle a la paroi
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pendant qu’une autre glisse. Egalement, il est possible que les mesures soient tout
simplement prises trop loin de la sortie pour que la variation de vitesse puisse étre
mesurée. [l faudrait répéter les mesures en rapprochant le faisceau laser de la sortie.
Cependant, ces mesures sont difficiles a réaliser dii a un probléme de réflection avec la
filiére.

L’hypothése que 1’extrudat accélére lors de la formation du défaut n’a donc pu
étre confirmée par les mesures de vitesse, mais les résultats obtenus ne permettent pas

de la rejeter non plus.

5.2.5 Mécanisme de formation du défaut

A partir des observations faites au microscope, le défaut semble davantage étre
di a un phénoméne de glissement/adhésion plutét qu’a une rupture du polymeére.
D’abord, on observe que la surface de I’extrudat devient lisse lorsque le diameétre
augmente (formation de la créte), puis redevient rugueux lorsque le diameétre diminue.
Egalement, le défaut de type oscillant, qui est généralement reconnu pour étre dii 4 un
glissement a la paroi (section 6), est initi€é au sommet d’une créte. De plus, le diamétre
de I’extrudat lorsque le glissement se généralise correspond avec le sommet des crétes
du défaut et la surface est alors lisse comme celle observée lors de la formation de la
créte. En considérant ces observations, on peut proposer le mécanisme de formation

suivant.

Comme il est clairement établi dans la littérature (section 3.4.1), le défaut est
initié a la sortie de la filiére ot des contraintes élongationnelles viennent s’ajouter aux
contraintes de cisaillement. Ces contraintes sont dues en partie au gonflement de
I’extrudat et elles augmentent rapidement prés de la sortie (Barone et al., 1998). On
peut penser que lorsque la contrainte totale atteint une certaine valeur critique, les forces
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exercées deviennent suffisantes pour rompre I’adhésion du polymeére a la paroi et initier
le glissement. Celui-ci se propage ensuite trés rapidement le long de la filiére, tant que
les contraintes sont suffisantes pour briser les liens entre le polymére et la paroi. Ainsi,
pour une méme contrainte de cisaillement, on peut penser que plus les contraintes
élongationnelles sont importantes, plus le glissement se propage loin dans la filiére, ce
qui augmente [’amplitude et la période du défaut. Cette hypothése a été utilisée pour
justifier la différence d’amplitude mesurée entre les deux PEHD. La rupture soudaine
des liens entre le polymére et la paroi a pour effet de créer un déséquilibre des forces
exercées sur le polymeére. Malgré le fait que les mesures de vitesse avec le laser n’aient
pu le confirmer, il est permis de croire que le polymére accélére alors rapidement et est
évacué a I’extérieur de la filiére pour former le défaut. L’aspect lisse du c6té droit de la
créte appuient cette hypothése. L’accélération du polymére permet de libérer les
contraintes €longationnelles et le polymeére adhére alors de nouveau a la paroi, comme
le démontre le passage de ’aspect lisse a 1’aspect rugueux de la surface au sommet de la
créte. Le cycle recommence ensuite et une série de vagues perpendiculaires a
I’écoulement apparait a la surface de ’extrudat pour former le défaut de type peau de

requin.

Ainsi, les observations générales présentées dans cette section (5.2) permettent
de croire que la formation du défaut est due a un phénoméne de glissement/adhésion
la paroi, prés de la sortie de la filiére plut6t qu’a une rupture du polymére a la sortie. Il
est possible également que le glissement survienne entre deux couches de polymeére
plutét qu’a la paroi lorsque le polymeére est peu visqueux, mais le principe de formation
du défaut est tout de méme basé sur I’accélération de la surface de P'extrudat.

En considérant ce mécanisme de formation, la section suivante discute de 1’effet

des conditions opératoires sur le défaut.
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5.3 Effets des conditions opératoires

L’amplitude, la période et les conditions d’apparition du défaut peuvent étre
influencées par les conditions d’écoulement. On étudiera dans cette section les effets
qu’ont la géométrie d’entrée, le diamétre, le rapport L/D ainsi que de la température sur
le défaut.

5.3.1 Géométrie d’entrée

Comme il a été mentionné i la section 3.4.3b, deux modes de déformation
contribuent & la perte de pression a I’entrée, soit la composante Pz, due aux
déformations élongationnelles et la composante Pg.,, due aux déformations en
cisaillement. Eggen et Hinrichsen (1996) ont démontré qu’une augmentation de 1’angle
d’entrée du convergent a pour effet d’augmenter la composante élongationnelle et de
diminuer celle en cisaillement. En additionnant ces deux tendances, ils ont observé que
la perte de pression totale a I’entrée atteint un minimum pour un angle situé entre 20°

et 30°.

Afin de vérifier si ces déformations a ’entrée influencent le défaut a la sortie, on
a comparé les courbes d’amplitude et de période du défaut obtenues pour des filiéres de
géométrie d’entrée différente (90° (convergente) ou 180° (plate)). Le figure 5.9
compare les expériences #3 (90°) et #9 (180°).
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Figure 59  Effet de ’angle d’entrée; Evolution du défaut de type peau de requin
en fonction de la contrainte de cisaillement a la paroi (a) amplitude;
b) période) (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=8).

Compte tenue des incertitudes, 1’angle d’entrée n’a pas d’influence significative
sur la contrainte critique d’apparition du défaut o.(4) . Elle se situe entre 0,12 MPa
et 0,13 MPa pour les deux expériences. Cependant, I’organisation du défaut (o.(T))
semble étre Iégérement retardée avec la filiére convergente (90°). On note également
que les valeurs de I’amplitude et de la période a une contrainte donnée sont plus faibles
avec cette filiere. Etant donné que les déformations élongationnelles subies a I’entrée
sont plus importantes avec une filiére plate, les résultats confirment que ces
déformations favorisent la formation du défaut en élevant le niveau de contrainte a la
paroi. Des résultats semblables ont été obtenus par Wang et al. avec des filiéres de 60°
et 180°.

En comparant les résultats des expériences #4 et #10, réalisées avec des filiéres
plus longues (L/D égale a 16), on n’observe plus d’effet de la géométrie d’entrée et les
courbes se superposent (figure 5.10). Le temps de séjour du polymeére dans les filiéres
longues (L/D=16) semble donc étre suffisant pour permettre aux contraintes
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élongationnelles associées a 1’entrée de relaxer, ce qui n’est pas le cas dans les filiéres

courtes.
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Figure 5.10 Effet de I’angle d’entrée; Evolution du défaut de type peau de requin
en fonction de la contrainte de cisaillement a la paroi (a) amplitude;
b) période) (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=16).

Le temps nécessaire au polymeére pour relaxer de ces contraintes est estimé a
partir du temps de séjour minimal pour lequel ’entrée n’a pas d’effet (expériences
avec les filiéres longues), et du temps de séjour maximal pour lequel I’entrée a un effet
(expériences avec les filiéres courtes). Pour les expériences réalisées avec les filiéres
longues, la valeur minimale calculée est de 0,27 s, alors que la valeur maximale calculée
pour les filiéres courtes est de 0,10 s. On peut donc conclure que le temps critique de
relaxation des contraintes est compris entre ces deux valeurs. II faut cependant rappeler
que ces valeurs représentent un temps de séjour moyen et sous-estime donc le temps
réel alloué au polymeére prés de la paroi pour relaxer. On utilise tout de méme ces
valeurs a titre indicatif. Ainsi, lorsque le temps de séjour moyen est supérieur a 0,25 s,
on peut supposer que les effets d’entrée sont négligeables.



Le temps critique de relaxation des effets d’entrée est souvent reli€ au temps
caractéristique de relaxation z* du polymeére qui est égal pour le PEBDL i environ
0,0106 s a 190 °C (tableau 4.2). Par contre, les résultats ont démontré qu’un temps de
séjour beaucoup plus long est nécessaire pour que les effets d’entrée disparaissent.

5.3.2 Diamétre

Compte tenue des incertitudes, on n’observe pas d’effet marqué du diamétre sur
les contraintes critiques d’apparition o.(4) et d’organisation o(7) du défaut. Les
valeurs moyennes de o.(4) et de o.(T) pour les filiéres de 1,6 mm de diamétre sont
respectivement de 0,12+0,01 MPa et 0,19+0,03 MPa, et sont environ 0,01 MPa plus

élevées avec les filiéres de 1,07mm.

L’amplitude et la période des défauts mesurés pour les filiéres de 1,07 mm de
diamétre sont plus faibles que celles mesurées pour les filiéres de 1,6 mm. Par contre,
les résultats se superposent bien en divisant I’amplitude et la période par le diamétre de
’extrudat, comme le démontre la figure 5.11.

La proportion du défaut par rapport au diamétre de 1’extrudat semble donc étre
indépendante du diamétre de la filiére. Ainsi, on peut penser que I’augmentation de la
période et de I’amplitude avec le diamétre de Ia filiére est causée par I’augmentation des
contraintes €longationnelles subit par le polymére a la surface de I’extrudat. Pour un
méme taux de gonflement, la surface de I’extrudat subi une déformation beaucoup plus
importante avec la filiére de 1,6 mm de diamétre. Le glissement se propage donc plus
loin dans la filiére et une plus grande quantité de polymeére est évacuée, ce qui a pour
effet d’augmenter 1’amplitude et la période du défaut. Ceci explique également le fait
que le défaut apparait a une contrainte légérement plus faible avec la filiére de 1,6 mm.
Wang et al. ont également observé une augmentation des défauts de surface avec le
diamétre.
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Figure 5.11 Effet du diamétre; Evolution du défaut de type peau de requin en
fonction de la contrainte de cisaillement & la paroi (a) amplitude; b)
période) (PEBDL, 190 °C, L/D=16, entrée plate).

5.3.3 Température

En comparaison avec les mesures a 190 °C, on mesure a 207 °C une légére
augmentation de la contrainte critique d’apparition o.(4) du défaut (de 0,123 MPa
a 0,135 MPa) tandis que la contrainte critique d’organisation du défaut o.(7) demeure
sensiblement la méme. En considérant les incertitudes sur ces valeurs, qui sont de
I’ordre de 0,01 MPa, on ne peut confimmer qu’une augmentation de la température

repousse I’apparition du défaut & une contrainte plus élevée.

La figure 5.12 permet de comparer |’évolution de I’amplitude et de la période du
défaut, en fonction de la contrainte, pour deux expériences réalisées avec la méme
filiére (D=1,6 mm; L/D=16; entrée convergente,) mais 4 une température différente
(exp. #4 2 190 °C et exp. #8 4 207 °C).
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Figure 5.12 Effet de la température; Evolution du défaut de type peau de requin
en fonction de la contrainte de cisaillement i la paroi (a) amplitude;
b) période) (PEBDL, D=1,6 mm, L/D=16, entrée convergente).

L’amplitude du défaut diminue beaucoup avec une augmentation de la
température. Pour une méme valeur de la contrainte de cisaillement, I’amplitude du
défaut a 207 °C est de 20% a 30% plus faible que celle a 190 °C.

L’effet de 1a température sur la période n’est pas trés clair. Alors qu’on observe
une diminution de la période avec la température pour un rapport L/D égale 16
(figure 5.12b), les résultats obtenus avec les filiéres de rapport L/D égale a 4 et 8 sont

confondus, ce qui ne permet pas de tirer de conclusions significatives.

La figure 5.13 présente 1’aspect du défaut a 207 °C pour une contrainte de
cisaillement a la paroi de 0,25+0,01 MPa (PEBDL, D=1,6mm, L/D=16, entrée

convergente).
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Figure 5.13 Aspect du défaut de type peau de requin (PEBDL, 207 °C,
D=1,6mm, L/D=16, entrée plate, 0,25 MPa).

En comparant ce défaut avec celui observé & 190 °C pour des conditions
d’écoulement semblables (PEBDL, D=1,6 mm, L/D=16, entrée convergente, 0,23 MPa)
(figure 5.3d), on remarque que les crétes sont moins bien définies a 207 °C et que le

changement d’aspect de la surface est moins apparent.

Il est possible que cet effet de Ia température puisse encore une fois étre dit a la
différence de viscosité du polymére a la paroi. Pour une méme contrainte de
cisaillement & la paroi, une diminution de la viscosité réduit le temps de séjour et
augmente par conséquent le taux de gonflement. Par exemple, pour une contrainte
de 0,320+0,005 MPa, une augmentation de la température de 190 °C a 207 °C a pour
effet de réduire le temps de séjour de 0,45+0,01 s a 0,36+0,01 s et d’augmenter le taux
de gonflement de 1,32+0,03 a 1,37+0,03 (exp. #4 et #8). Les contraintes

élongationnelles augmentent donc Iégérement avec la température. Cependant, plus la
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température est élevée, plus le taux de cisaillement a la paroi est grand (462+20 s
4 207 °C versus 373£17 s™ 4 190 °C). 1l est donc possible que les chaines de polymére
soient orientées davantage dans le sens de I’écoulement et que la résistance en
élongation du polymére augmente. Ceci expliquerait le fait que le défaut apparait i une
contrainte légérement plus élevée a 207 °C et que I’amplitude est plus faible a cette
température. Egalement, le fait que le défaut est moins bien défini a 207 °C peut étre dit
au fait que le glissement survienne entre deux couches de polymeére plutt qu’entre la
paroi et le polymére lorsque le taux de cisaillement est élevé.

5.3.4 Rapport L/D

La figure 5.14 présente I’effet du rapport L/D sur I’évolution de I’amplitude et
de la période du défaut. Ces résultats sont basés sur les expériences réalisées a 190 °C

avec la série de filiéres convergentes de 1,6 mm de diamétre (exp. #2 a #4).

Ainsi, la contrainte critique d’apparition du défaut o.(4) ne semble pas dépendre
du rapport L/D. On observe également peu de différence d’amplitude entre les filiéres
de rapport L/D de 8 et de 16. Toutefois, la filiére courte (L/D égale 4) présente un
défaut légérement plus petit.

La période du défaut est par contre plus sensible au rapport L/D. Plus celui-ci
est grand, plus la période est grande. L’évolution avec la contrainte demeure toutefois
la méme pour les trois rapport L/D, c’est-a-dire une augmentation rapide de la période

qui se stabilise ensuite a une contrainte d’environ 0,35 MPa.
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Figure 5.14 Effet du rapport L/D; Evolution du défaut de type peau de requin en
fonction de la contrainte de cisaillement a la paroi (a) amplitude; b)
période) (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, entrée convergente).

Les expériences réalisées avec ces mémes filiéres a 207 °C, ainsi que celles
réalisées avec les séries de filiéres a entrée plate, donnent des résultats semblables a
ceux obtenus avec les filieres convergentes a 190 °C (annexes F); on observe peu
d’écart entre les courbes des filiéres de rapport L/D de 8 et de 16; et I’ampleur du défaut
est légérement plus petit avec la filiére de rapport L/D de 4 (a 207 °C). La période
augmente également avec le rapport L/D a 207 °C, mais I’effet est moins clair qu’a
190 °C.

La figure 5.15 présente I’évolution de I’aspect du défaut avec le rapport L/D

pour une méme valeur de taux de cisaillement apparent et une méme contrainte a la

paroi (environ 200 s et 0,28 MPa)).
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Figure 5.15 Aspect du défaut de type peau de requin (PEBDL, 190 °C,
D=1,6 mm, entrée convergente, 7 ,,~200 s, 5=028 MPa) (a)
L/D=0; b) L/D=4; c) L/D=8; d) L/'D=16).

On voit clairement que le défaut est de plus en plus développé au fur et 4 mesure
que la longueur de la filiére augmente. Ces effets du rapport L/D sur le défaut sont
difficiles a expliquer. D’abord, le rapport L/D influence directement le temps de séjour
du polymeére dans Ia filiére. Pour une méme valeur de la contrainte, plus le rapport L/D
est grand, plus le temps de sé€jour est long. Ainsi, les effets d’entrée, qui favorisent la
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formation du défaut, sont beaucoup plus importants avec les filiéres courtes (L/D=4).
Or, ces filiéres présentent un défaut moins importants que les filiéres longues (L/D=8 et
16). Cet écart ne peut donc pas étre expliqué a partir des effets d’entrée.

Comme il a été mentionné, le taux de gonflement est grandement influencé par
le temps de séjour lorsque celui-ci est petit (figure 5.6). A une contrainte de
cisaillement donnée, le gonflement est donc beaucoup plus important avec la filiére
courte et les contraintes élongationnelles sont par conséquent plus élevées. Etant donné
que ces contraintes favorisent la formation du défaut, I’effet du rapport Z/D n’est donc
pas di a la différence de gonflement.

Comme les résultats de la section 5.3.3 le démontrent, une augmentation de la
température a pour effet de diminuer l’amplitude et la période du défaut. Des
simulations numériques ont donc été faites pour vérifier s’il y a un écart important de
température a la paroi prés de la sortie pour des filiéres de rapport L/D différent
(annexe D). Les simulations ont été réalisées en se basant sur les mesures
expérimentales. Pour chaque filiére, on a choisi un point expérimental dont la
contrainte de cisaillement i la paroi est semblable (environ 0,38+0,01 MPa). Etant
donné que la température du polymeére a ’entrée (environ 190 °C), celle de la paroi
(environ 179 °C) ainsi que le débit massique ont été notés, on peut simuler
I’échauffement visqueux et I’échange thermique avec la paroi pour déterminer le profil
de température a la sortie. Puisque la conductivité thermique des polyméres est faible,
on a considéré une condition isotherme a la paroi qui simplifie les calculs sans
engendrer d’erreur importante. Ainsi, le tableau 5.4 présente la température « bulk »
mesuré & ’entrée, celle calculée a la sortie de la filiére ainsi que Ia température
moyenne calculée dans une couche d'environ 300 um d’épaisseur prés de la paroi a la

sortie.
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Tableau 5.4 Température a ’entrée et a la sortie des filiéres de rapport LD
différent (PEBDL, D=1,6 mm, entrée convergente, ~0,38 MPa).

4 192+1 191,1 1874
8 191£1 190,2 186,7
16 192+1 190,6 186,5

La température calculée a la sortie pour ces conditions est donc a peine plus
élevée avec la filiére courte (moins de un degré celsius). Cette différence de
température ne peut donc pas justifier 4 elle seule I’écart entre les valeurs d’amplitude
(et de période) mesurées pour ces filicres. De plus, il faut rappeler que la condition
isotherme a la paroi représente le cas idéal ou le coefficient d’échange de chaleur entre
le polymeére et la paroi est trés élevé. En réalité, cet échange est limité et la température
a la paroi est plus élevée que celle calculée. Plus la filiére est longue, plus cet écart est
important. Ainsi, la température a la paroi prés de la sortie augmente probablement un
peu avec le rapport L/D plutot que de diminuer. On ne peut donc pas se baser sur la
thermique pour justifier ’effet du rapport L/D sur le défaut.

Etant donné que la formation du défaut est localisé prés de la sortie. La
différence de pression associée au rapport L/D ne peut justifier i elle seule I’effet du
L/D sur le défaut.

L’orientation des chaines a la paroi peut également étre influencée par le
rapport L/D. Une filiére longue favorise davantage l’orientation des chaines de
polymére dans le sens de I’écoulement. Cependant, cette orientation devrait augmenter
la résistance en élongation de la surface de I’extrudat et, par conséquent, diminuer
I’amplitude et la période du défaut, ce qui n’est pas le cas.
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Comme il a été mentionné au chapitre 3, il n’y a pas de consensus établi sur
I’effet du rapport L/D sur le défaut. Certains auteurs trouvent que I’augmentation du
rapport L/D repousse I’apparition du défaut a3 des débits plus élevés (Moynihan
et al., 1990) et en diminue I’amplitude (Lai et Knight, 1992 ; Hatzikinakos et
Dealy, 1994), d’autres observent exactement le contraire (Ballenger et al, 1971 ;
Constantin, 1984). Wang et al. (1993) ont également observé une augmentation de
I’amplitude des défauts de surface avec le rapport L/D. Cependant, la majorité des
travaux publiés démontrent que le rapport L/D n’a pas d’effet sur I’apparition du défaut
(Tordella, 1969 ; Cook, 1989 ; Ramamurthy, 1989, Hatzikiriakos et Dealy, 1991 ;
Kurtz, 1992 ; El Kissi et al., 1994 ; Rosenbaum et al., 1995 ; Venet, 1996). Cet effet est
difficile a expliquer et d’autres expériences devront étre menées pour tenter d’éclairer

ce sujet.

5.4 Reésumé

Les observations faites au microscope ont permis de bien suivre I'évolution du
défaut de type peau de requin avec la contrainte de cisaillement. Ainsi, on a constaté
que de petites ondulations de moins de un micron d'amplitude apparaissent a la surface
de I'extrudat a une certaine contrainte de cisaillement critique. Ces ondulations gagnent
rapidement de l'amplitude et s'organisent au fur et 3 mesure que la contrainte de

cisaillement augmente, jusqu'a ce que le défaut de type oscillant survienne.

On a mis en évidence un changement de I'aspect de la surface de l'extrudat Jors
de la formation de la créte du défaut. Celle-ci devient alors lisse et le diamétre
augmente rapidement pour former le défaut. Au sommet de la créte, la surface
redevient rugueuse et le diamétre diminue progressivement, jusqu'a ce que le cycle
recommence. Cette observation favorise l'hypothése que le défaut soit di a4 un
phénoméne de glissement/adhésion localisé prés de la sortie de la filiére, comme le
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soutiennent Barone et al. (1998), plutét qu'a une rupture du polymére. Le fait que le
défaut de type oscillant, qui est reconnu pour étre dii 4 un glissement du polymére a la
paroi, soit initié au sommet de la créte renforce cette hypothése. Cependant, les

mesures de vitesse réalisées avec le laser n'ont pu le confirmer.

Les résultats démontrent que I’apparition du défaut dépend essenticllement du
niveau de contrainte & la surface prés de la sortie. En comparant les résultats obtenus
avec les deux PEHD, on 2 démontré que, pour une méme contrainte de cisaillement,
I'amplitude du défaut augmente avec le taux de gonflement. Ainsi, en plus des
contraintes de cisaillement, les contraintes élongationnelles sembient contribuer a
former le défaut. Ces contraintes sont dues essentiellement aux déformations subies a

I'entrée et au gonflement a la sortie.

La géométrie de la filiére influence peu les contraintes de cisaillement critiques
correspondant a I'apparition et a l'organisation du défaut. Celles-ci sont respectivement
égales a 0,13+0,01 MPa et 0,19+0,01 MPa pour le PEBDL (a 190 °C). Cependant,
I'amplitude et la période du défaut sont grandement influencées.

L'effet de la géométrie d'entrée dépend du temps de séjour du polymeére dans la
filiére. Lorsque celui-ci est faible (inférieur a environ 0,25 s), I'amplitude et la période
mesurées pour les filiéres a entrée plate (180°) sont supérieures a celles mesurées avec
les filiéres a entrée convergente (90°). Par contre, cet effet disparait lorsque le temps de
séjour est plus grand. Ceci démontre que les déformations élongationnelles subies a

I'entrée favorisent la formation du défaut lorsqu'elles n'ont pas le temps de relaxer.

Les résultats démontrent que le défaut est directement proportionnel au diamétre
de la filiére. L'amplitude et la période augmentent avec celui-ci, mais les valeurs
relatives au diamétre de I'extrudat demeurent constantes.
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On a également observé une augmentation importante de I'amplitude et de la
période du défaut avec le rapport L/D. Cet effet est cependant difficile a expliquer.

Finalement, 'augmentation de la température a pour effet de retarder ['apparition
et le développement du défaut. Cet effet a également €té observé par plusieurs auteurs.
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6 ETUDE DU DEFAUT DE TYPE OSCILLANT (“SLIP-STICK")

On observe souvent, pour les polyméres flexibles linéaires, une plage de débit
pour laquelle I’écoulement devient instable. La pression et le débit oscillent alors de
fagon réguliére et 1’extrudat présente une succession de segments lisses et a peau de
requin. Ce défaut est communément appellé : défaut de type oscillant ("slip-stick”). Il
est reconnu dans la littérature que cette instabilité est due a un phénoméne de
glissement/adhésion du polymeére a la paroi. Lyngaae-Jorgensen et Marcher (1985),
ainsi que El Kissi et Piau (1990) ont mis en évidence un glissement en visualisant le
mouvement de traceurs, tandis que Lim et Schowalter (1989) et Atwood et
Schowalter (1989) ont mesuré des taux de transfert de chaleur a la paroi.

Il est généralement proposé dans la littérature que le défaut est caractérisé par
une oscillation de 1’écoulement entre deux branches stables. Cette hypothése est basée
principalement sur les mesures de pression et ’aspect que présente 1’extrudat.
Cependant, peu de mesures directes du débit ont été réalisées jusqu’a présent pour
confirmer cette hypothése.

Un des objectifs de cette recherche est de mettre en évidence I’accélération du
polymeére lors de I’initiation du glissement a la paroi par une mesure directe de la vitesse
de ’extrudat a la sortie de la filiére. Ces mesures permettront de mieux comprendre le
cycle de I’écoulement dans la zone oscillante. On étudiera également I’effet des
conditions opératoires sur les conditions d’apparition du défaut ainsi que sur la période
et ’amplitude des oscillations. Le microscope électronique a balayage sera de nouveau
utilisé pour observer ’aspect du défaut. Il permettra d’étudier en détails les zones de
transition entre la peau de requin et le glissement.
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Ce chapitre est divisé en 5 sections. La section 6.1 décrit la méthode
expérimentale utilisée pour étudier le défaut. La section 6.2 présente I’aspect général du
défaut observé au microscope. On y retrouve également les conditions critiques
d’apparition du défaut, les mesures de vitesse ainsi que 1’évolution de la période des
oscillations avec le taux de cisaillement. La section 6.3 est consacrée a I’étude de I’effet
des conditions opératoires sur le défaut. La section 6.4 présente un défaut de type
oscillant trés particulier observé avec un des polyméres étudiés. Finalement, la
section 6.5 résume les résultats obtenus.

6.1 Méthode expérimentale

La section 6.1.1 explique le choix des polyméres qui ont été utilisés pour étudier
le défaut de type oscillant. La section 6.1.2 décrit ensuite les expériences qui ont été

menées sur |’extrudeuse monovis.

6.1.1 Choix des polyméres

Les quatre polymeres étudiés (tableau 4.1) présentent une zone instable ou la
pression et le débit oscillent. Le comportement du PEHD DMDC-6400 est trés
particulier et ne peut étre analysé de la méme fagon que celui des trois autres polymeéres.
L’instabilité présentée par ce polymére est donc analysée séparément a la section 6.4.
Le PEBDL ainsi que les PEHD 2027 et 4352N ont un comportement typique de la
plupart des polyméres flexibles linéaires, soit un défaut caractérisé par une alternance de

zones lisses et a peau de requin.

L’étude du comportement de I’écoulement dans la zone instable est basée

principalement sur le PEBDL. Les segments lisses et a peau de requin observés avec ce
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polymére sont faciles a repérer a I’oeil nu et la période d'oscillation est un peu plus
grande que celle des deux PEHD. Les PEHD 2027 et 4352N seront étudiés

principalement pour comparer les conditions critiques d’apparition du défaut.

6.1.2 Méthode expérimentale

Les conditions critiques d’apparition et de disparition du défaut ont été notées
durant la caractérisation rhéologique des polymeéres au chapitre 4. Les conditions
d’écoulement de chacune des expériences sont résumées au tableau 4.4. Ces
expériences permettent d’étudier I’effet de la température, du diameétre, du rapport L/D
et de la géométrie d’entrée sur I’apparition du défaut. Cette série d’expériences permet
également de comparer l’apparition du défaut pour trois polyméres différents
(PEBDL 49851, PEHD 2027 et 4352N).

Une série de huit expériences ont par la suite été réalisées pour étudier, a I’aide

du laser, le comportement du polymére dans la zone oscillante (tableau 6.1).

Tableau 6.1 Description des expériences réalisées sur ’extrudeuse monovis dans

I’étude de I'écoulement du polymére dans la zone instable .

Ir 0
4

2r 90° 190
1,6
3r (conv.) 16
4r 207 16
5r 8
1,6 190
6r 180° 16
Tr (plate) 1,07 190 16
8r 2 190 24
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Les variables étudiées sont encore une fois la géométrie d’entrée, le diamétre, le
rapport L/D ainsi que la température. On a également étudi€ I'influence du volume du
réservoir sur la période du défaut.

Le montage expérimental utilisé est le méme que celui présenté au chapitre 4
(figure 4.3). La vitesse de I'extrudat est mesurée a la sortie de la filiére et la pression est
enregistrée dans un fichier. Pour les expériences 1r a 7r, la vitesse de rotation de la vis
est maintenue a une valeur d'environ 8 trm, soit la valeur minimale recommandée pour
maintenir le débit et la pression a la sortie de la vis stables. A cette vitesse de rotation,
le débit dans les filieres de 1,07 mm et 1,6 mm est trop grand pour qu'on puisse
observer le défaut de type oscillant. On doit donc ouvrir partiellement les vannes pour
diminuer le débit dans la filiére. La purge de polymére en amont du réservoir peut avoir
une influence sur la période d'oscillations du défaut. Cependant, elle n'affecte pas les
conditions critiques d'apparition du défaut, car celles-ci dépendent principalement de la
contrainte a la paroi de la filiére.

Afin d'éliminer I'effet de la purge, on a repris des mesures avec une filiére de
2 mm de diamétre et de rapport L/D de 24. Un systéme d'acquisition de la pression plus
rapide a été utilisé pour cette expérience afin d'obtenir davantage de points de mesure
durant la dynamique du défaut. On peut ainsi superposer les oscillations de pression aux
oscillations de débit pour mieux suivre I'écoulement le long des branches d'écoulement.
La géométrie de cette filiére comporte plusieurs avantages. D'abord, le débit dans la
filiére pour lequel le défaut apparait est suffisamment élevé pour qu'on puisse fermer
complétement les vannes et mieux contrdler le débit imposé dans la filiére. Egalement,
la période d'oscillaﬁons est plus longue et facilite ainsi le suivi du cycle d'écoulement.
Par contre, la longueur de cette filiére rend le contrdle de la température plus difficile et
la correction de Bagley ne peut étre appliquée, car un seul rapport L/D est disponible

pour ce diamétre.
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Pour chaque expérience, on a étudié I’évolution de la période avec le taux de
cisaillement apparent moyen et on a observé au microscope €lectronique a balayage

(MEB) les zones de transition entre le glissement et la peau de requin.

6.2 Observations générales

La section 6.2.1 présente la courbe d’écoulement typique observée avec le
PEBDL. La section 6.2.2 présente I’évolution générale de I’aspect du défaut. La
section 6.2.3 discute ensuite des conditions critiques d’apparition du défaut.
Finalement, la section 6.2.4 présente les mesures de vitesse et I’étude de la période du
défaut.

6.2.1 Courbe d’écoulement

Comme il a été mentionné au chapitre 3, la courbe d’écoulement des polyméres
flexibles linéaires est composée de deux branches stables séparées par une zone instable
(figure 3.3). Lorsqu’on opére a débit imposé, 1’écoulement est stable si le taux de
cisaillement est inférieur a une valeur critique 7 c2 (écoulement le long de la branche I)
ou supérieur 3 ¥ c3 (écoulement le long de la branche II). Cependant, si le taux de
cisaillement "imposé" se situe entre ces deux valeurs, la pression et le débit oscillent et
le défaut de type oscillant apparait ("slip-stick”). Le taux de cisaillement apparent
"imposé" représente la valeur moyenne mesurée sur une longue période de temps. Bien
que le débit de purge (expériences #1r a #7r) représente moins de 10% du débit dans la
filiére, celui-ci varie avec les oscillations de pression dans le réservoir et affecte donc la
valeur du débit moyen imposé dans la filiére. Cet effet est cependant minimisé lorsque
le débit de purge est faible (avec les filires de 1,6 mm de diamétre) et lorsque les

variations de pression sont de faible amplitude, comme c'est le cas avec le PEBDL.
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La figure 6.1 présente la courbe d’écoulement du PEBDL obtenue avec quatre
filiéres de géométries différentes.
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Figure 6.1 Courbe d’écoulement du PEBDL a 190 °C en fonction de la
géomeétrie de la filiére (entrée plate).

On peut facilement localiser la zone oscillante qui sépare les branches I et II de
la courbe d’écoulement. Lorsque le taux de cisaillement apparent moyen se situe dans
cette zone instable, il est généralement admis que 1’écoulement oscille entre les deux
branches comme I’indique les fléches sur la figure 6.1. Les mesures obtenues avec le

laser tenteront de vérifier cette hypothése.

Avec ce polymére, on remarque que la variation du taux de cisaillement
apparent au cours du cycle du défaut est beaucoup plus importante que celle de la’
contrainte. Ainsi, lorsque le défaut survient, on observe une grande oscillation du débit.
Cependant, la pression varie peu. L’ampleur de la zone oscillante dépend des
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conditions opératoires et du polymeére utilisé. On discutera plus en détails de ces effets

a la section 6.3.

Un autre point important 3 mentionner est ’effet du diamétre de la filiére sur
I’écoulement en branche II. Alors que les branches I obtenues avec les quatre filiéres se
superposent bien, on observe un écart important entre les branches II des filiéres de
1,07 mm et 1,6 mm. Le taux de cisaillement apparent associé a une méme contrainte de
cisaillement a la paroi est beaucoup plus élevé avec les filiéres de 1,07 mm. En
considérant la méthode développée par Mooney (section 3.2.2), ces résultats démontrent
que 1’écoulement en branche II est caractérisé par un glissement important a la paroi,
contrairement i 1’écoulement en branche I. A partir de ’équation 3.11 (équation de
Mooney), on estime une vitesse de glissement d’environ 0,15+0,02 m/s. Etant donné
qu’a I’extrémité de la branche II, c’est-a-dire a un taux de cisaillement égale a 7 ., la
vitesse moyenne du polymére est comprise entre 0,21 m/s et 0,25 m/s (selon la
géométrie de la filiére), on réalise que le glissement peut représenter jusqu’a 75% de
I’écoulement total en branche II. Wang et al. (1993) ont utilisé une filiére comportant
deux canaux de méme rapport L/D, mais de diamétre différent pour mesurer le
glissement. En utilisant 1a méthode de Mooneyj, ils ont, quant a eux, obtenu une vitesse
de glissement de 0,13 m/s avec un PEHD.

La section suivante présente le cycle morphologique suivi par le polymére dans

la zone instable. On étudiera attentivement le passage entre les zones lisses et a peau de

requin.

6.2.2 Aspect général du défaut

Pour le PEBDL et les PEHD 2027 et 4352N, le défaut se présente comme une
succession de segments lisses et & peau de requin comme [I'illustre la figure 6.2 (7,
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représente le taux de cisaillement apparent moyen mesuré sur une période de 30

secondes).

3116 15KV 417 lwn WD2E

Figure 6.2  Défaut de type oscillant (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=16, entrée

convergente, 7 mg,=1124 sh).

La longueur respective des segments dépend du taux de cisaillement apparent
imposé. Le segment lisse peut étre trés court lorsque y,,, est prés de I’extrémité de la
branche I (figure 6.1), mais celui-ci gagne rapidement de I’'importance au fur et a

mesure que 7,, Se rapproche de ’extrémité de la branche II. On discutera plus en

détails de 1’évolution de la période du défaut a la section 6.2.4.

La figure 6.3 permet d’observer le passage du segment a peau de requin au

segment lisse.
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R Tm WO

Figure 6.3 Défaut de type oscillant; Passage du segment a peau de requin au
segment lisse (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=16, entrée

convergente, y »,, = 544 s'l).

Cette transition survient lorsque la contrainte a la paroi atteint une certaine
valeur critique (section 6.2.3). On remarque d’abord que la transition ne survient pas
sur toute la circonférence de la filiére en méme temps. Elle est initiée a un endroit, puis
se propage sur ’ensemble de la filiére. Egalement, on croit que le glissement est initié
au sommet d’une des crétes du défaut de type peau de requin, ce qui laisse supposer que
le mécanisme de formation de la créte est a ’origine du glissement continu. Cette
hypothése que le glissement est initi€é a la sortie s’appuie également sur deux faits.
D’abord, le gonflement engendre des contraintes élongationnelles qui " tirent” le
polymére 4 la paroi vers la sortie. Egalement, on peut penser que plus la pression est
faible, moins le contact entre le polymeére et la paroi est bon, ce qui facilite la rupture de
I’adhésion. Wang et al. (1993) ont cependant mesuré la variation de pression le long
d’une filiére plate lorsque le glissement est initié et leurs résultats laissent supposer que

le glissement est initié prés de ’entrée de la filiére. Des mesures semblables devront
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étre reprises avec un systéme d’acquisition de pression trés rapide pour confirmer la

localisation de la région d’initialisation du glissement.

Une fois le glissement établi sur I’ensemble de la circonférence, 1’extrudat
présente une surface lisse et réguliere jusqu’a ce que le défaut de type peau de requin
réapparaisse (figure 6.4).

tmm HOLY

Figure 6.4  Défaut de type oscillant; Passage du segment lisse au segment 3 peau
de requin (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=16, entrée convergente,
¥ moy =544 s1).

La transition entre le glissement et la peau de requin est caractérisée par une
augmentation de la rugosité de la surface et par une diminution du diamétre de
I’extrudat. Ces observations appuient ’hypothése que cette transition est due a
’adhésion du polymeére a la paroi. Cette adhésion survient presque instantannément sur

I’ensemble de la filiére.



110

6.2.3 Conditions critiques d’apparition

Le tableau 6.2 présente, pour chaque expérience réalisée, la valeur des
contraintes de cisaillement corrigées a la paroi (o, et o:3) et des taux de cisaillement

apparents correspondants (7 > et 7 .3) qui délimitent la zone oscillante de la courbe

d’écoulement.

Tableau 6.2 Conditions critiques d’apparition du défaut de type oscillant.

1 0 — p - -
2 0,38+0,02 | 607+13 | 0,37:0,02 | 1200423
3 190 0381001 | 608+13 | 0,36:0,01 | 1268424
4 16 | 0,3820,01 | 558+12 | 0,38£0,01 | 1209423
- 90° 1.6 - — — — —

6 PEBDL 4 0,4010,02 912+18 - —_

7 | 49851 207 8 | 0,39+0,01 | 95619 | 0,38£0,01 | 1657431
8 16 | 0,39:0,01 | 831#17 | 0,3840,01 | 1541129
9 8 [ 0382001 | S91+17 | 036001 | 1413135
10 80° L6 190 16 | 0381001 | 579+17 | 0,36£0,01 | 1230%35
11 8 | 0381001 | ss6x12 | 0371001 | 1618+27
12 Lo7 190 16 | 0381001 | 53311 | 0,3740,01 | 1619+23
i3 8 | 0422001 | 1705239 | 0,45£0,01 | 374377
14 P:?;_? 180° 1,07 | 190 | 12 | 0421001 | 2010+45 - -

15 16 | 0421001 | 2115+47 | 0,4530,01 | 368776%
16 8 | 0441001 | 1831442 | 0403001 | 378380
17 Zfsl;l:: 180° 107 | 190 | 12 | 0421001 | 1801442 | 0,40:0,01 | 3840181
18 16 | 0,42+0,01 | 1732440 | 0,4010,01 | 359876

On remarque, encore une fois, que les valeurs des contraintes o et o3 varient
peu d’une expérience a I’autre tandis que celles des taux de cisaillement apparents 7 ..
et 7 .3 augmentent avec la température et semblent également dépendre du rapport L/D.
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Ces résultats démontrent que [’apparition du défaut de type oscillant dépend

essentiellement du niveau de contrainte a la paroi.

Pour le PEBDL, le glissement se généralise lorsque la contrainte atteint une
valeur d’environ 0,38+0,01 MPa et I’adhésion avec la paroi se rétabli a une contrainte
légérement inférieure (0,37+0,01 MPa). Ces contraintes sont un peu plus élevées avec
les deux PEHD. 1l est possible que cette différence entre les deux PEHD et le PEBDL
soit, en partie, due a la grande différence de viscosité entre ces polyméres. Comme il a
été discuté au chapitre 5, pour une méme contrainte de cisaillement a la paroi, le taux de
cisaillement est beaucoup plus élevé avec les deux PEHD. Ce cisaillement a la paroi
favorise 1’orientation des chaines dans le sens de I’écoulement et peut modifier
I’interaction entre le polymére et la paroi. La structure moléculaire ou la présence
d'additifs peut également influencer grandement l'initiation du glissement (Xing et
Schreiber, 1996). ’

On a également estimé la valeur du cisaillement recouvrable Sy correspondant a
I’apparition du défaut a partir des équations 3.1 et 3.2 (tableau 6.3).

Tableau 6.3 Cisaillement recouvrable critique correspondant a P’apparition du
défaut de type oscillant.

190 11620 0,0106+0,0007 | 0,35+0,04

PEBDL 49851
207 8690 0,007610,0004 | 0,34+0,03
PEHD 2027 190 2430 0,0016+0,0004 | 0,28+0,08
PEHD4352N 190 2480 0,0016+0,0004 | 0,27+0,08

Ainsi, les défauts de types peau de requin et oscillant surviennent pour une
. valeur de cisaillement recouvrable bien inférieure 4 1. Tordella (1969), Petrie et
Denn (1976) et Boudreaux et Cuculo (1978) avaient généralisé que les « distortions » de
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Pextrudat (terme général utilisé dans Particle) survenaient pour une valeur de Sz
comprise entre 1 et 10 (Larson, 1992). Les résultats obtenus rejettent donc cette
hypothése. Il semble également que le glissement survienne a une valeur de Sy plus
faible avec les deux PEHD. Cependant, les incertitudes sur ces valeurs sont encore une

fois trop grandes pour tirer une conclusion sur le role du cisaillement recouvrable dans

I’apparition du défaut.

6.2.4 Mesures de vitesse et période d’oscillations

Le laser a été utilisé pour mesurer la vitesse de 1’extrudat a la sortie de la filiére.
On peut ainsi suivre I’évolution du débit dans le temps et vérifier si celui-ci oscille en
suivant les deux branches d’écoulement. On discutera dans un premier temps de la
relation qui existe entre la vitesse de l'extrudat et le taux de cisaillement apparent. On
présentera ensuite les mesures effectuées pour I'expérience #8r, puis on terminera cette

section en présentant les résultats obtenus pour les expériences #1r a #7r.

a) Relation entre la vitesse et le taux de cisaillement apparent

Avant d’étudier I’écoulement dans la zone instable, on doit mesurer la vitesse de
I’extrudat pour des conditions d’écoulement stables afin d’établir une corrélation entre
les mesures de vitesse et le taux de cisaillement apparent a la paroi de la filiére (calculé
a partir du débit massique). Cette corrélation permet d’exprimer les mesures de vitesse
en terme de taux de cisaillement apparent et facilite ainsi le suivi de I’écoulement le
long de la courbe d’écoulement. La figure 6.5 présente les corrélations obtenues pour
les expériences #4r (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=16, entrée convergente), #6r
(PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=16, entrée plate), #7r (PEBDL, 190 °C, D=1,07 mm,
L/D=16, entrée plate) et #8r (PEBDL, 190 °C, D=2 mm, L/D=24, entrée plate).
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D=1,8 mm; L/D=16; entrée conv.;
D=1,07mm; L/D=16; entrée piate;

a
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Figure 6.5 Taux de cisaillement apparent limyen a la paroi de la filiére en

fonction de la vitesse de I'extrudat mesurée a la sortie.

La vitesse de I’extrudat, mesurée a l'aide du laser (voir méthode de mesure a la
section 5.1.2d), et le taux de cisaillement apparent peuvent étre reliés par une relation
linéaire du premier ordre de part et d’autre de la zone instable (les coefficients de la
régression sont indiqués au tableau 6.4). On peut difficilement estimer le cisaillement
lorsque la vitesse est comprise entre les deux branches. Il faut cependant rappeler que
ces vitesses intermédiaires correspondent généralement a une transition entre les deux

branches et la précision sur ces mesures n’est, par conséquent, pas importante.
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Tableau 6.4 Coefficients de la régression linéaire du taux de cisaillement
apparent a la paroi en fonction de la vitesse de ’extrudat a la sortie.

— ao a ao A

4r -21 9259 0,976 159 9804 0,981
6r -8 8561 0,998 350 7659 0,999
Tr 38 11029 0,982 544 10329 0,994
8r 36 5499 0,999 167 6746 0,990

Maintenant que la corrélation entre ia vitesse et le taux de cisaillement apparent
est établie, on peut étudier I’écoulement dans la zone instable.

b) Résultats de 'expérience #8r (D=2 mm; L/D=24, entrée plate)

On présentera dans un premier temps les résultats obtenus pour I’expérience
#8r, car un systéme d'acquisition de la pression a haute vitesse a été utilisé pour cette

expérience et permet de suivre avec plus de précision le cycle d'écoulement du

polymere.

La figure 6.6 présente la courbe d'écoulement du polymére associ€ée a cette
expérience (#8r). Les valeurs de 7. et ¥ .3 qui délimitent la zone instable sont
respectivement égalent a 625124 s et 1050+38 s™'. En imposant le taux de cisaillement
moyen entre ces deux valeurs, le défaut de type oscillant apparait. Les mesures de
vitesse et de pression ont été répétées en augmentant progressivement le taux de

cisaillement apparent moyende ¥ .2 a ¥ 3.

La figure 6.7 présente les oscillations de pression et de vitesse mesurées pour un
taux de cisaillement apparent moyen de 851+16 s™, soit environ au centre de la zone
instable.
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Figure 6.7
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Ces résultats démontrent que I'écoulement dans la zone instable suit un cycle
d'oscillation régulier ou la pression et le débit (la vitesse) €voluent conjointement. Lors
de la phase de compression dans le réservoir, on mesure une augmentation réguliére de
la vitesse de l'extrudat de 0,08 m/s jusqu'a une valeur critique d'environ 0,12 m/s.
Rendue a ce point critique, la vitesse augmente subitement a une valeur de prés de
0,18 m/s et la phase de décompression du réservoir est amorcée. La pression et la
vitesse diminuent alors progressivement jusqu'a un deuxiément point critique ou la
vitesse ressaute a une valeur d'environ 0,08 m/s. En posant l'hypothése que
I'écoulement suit les branches I et II de la courbe d'écoulement, on peut utiliser les
corrélations présentées a la figure 6.5 pour estimer le taux de cisaillement apparent
correspondant a ces vitesses. Ainsi, celui-ci augmente de 475 s™ (0,29 g/s) & environ
690 s (0,42 g/s) durant la phase de compression, puis diminue de 1380 s™ (0,84 g/s) &
environ 1050 s (0,64 g/s) durant la phase de décompression. Ces valeurs sont
approximatives, mais permettent tout de méme de démontrer que I'écoulement oscille de
part et d'autre de la valeur moyenne imposée (851 s™ ou 0,52 g/s).

Les figures 6.8 et 6.9 présentent I'évolution de la pression et de la vitesse pour
un taux de cisaillement apparent moyen de 752 s et 959 st respectivement. On
constate que plus le taux de cisaillement apparent moyen se rapproche de la branche II,
plus la phase de décompression est grande comparativement a celle de compression. La

figure 6.10 illustre bien cet effet de y m,, sur la forme des oscillations. Bien que le taux

de cisaillement apparent imposé modifie la forme des oscillations, le cycle suivi par
I’écoulement demeure le méme comme le démontre la figure 6.11. Ces résultats
semblent confirmer I’hypothése que I’écoulement oscille entre les deux branches
d’écoulement comme I’illustre la figure 6.1. La vitesse augmente le long de la
branche I au fur et 2 mesure que la pression dans le réservoir augmente, jusqu’a ce que
le glissement survienne 3 une contrainte critique (pression critique). La vitesse

augmente alors subitement a pression constante, puis diminue le long de la branche II
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di a la décompression du réservoir. L’écoulement retoumne ensuite a la branche I lors

de I’adhésion a la paroi et le cycle recommence.
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Figure 6.8  Evolution de la pression et de la vitesse de I'extrudat a la sortie de la
filiere (PEBDL, 190 °C, D=2 mm, L/D=24, entrée plate,
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Figure 6.9  Evolution de la pression et de la vitesse de I'extrudat a la sortie de la
filiere (PEBDL, 190 °C, D=2 mm, L/D=24, entrée plate,

. 7 moy=959 ).
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Le tableau 6.5 permet de comparer, pour différents taux de cisaillement apparent
moyen, la durée de la phase de compression 7 et de décompression Tp du polymére

dans le réservoir ainsi que la période totale du cycle 77

Tableau 6.5 Période d'oscillations en fonction du taux de cisaillement apparent
moyen (PEBDL, 190 °C, D=2 mm, L/D=24, entrée plate).

ey GO | 1c® | To® Tr )

752+14 0,76+0,02 | 0,46+0,02 | 1,22+0,04
85116 0,49+0,02 | 0,58+0,02 | 1,07+0,04
959+18 0,41+0,02 | 1,08+0,03 | 1,47+0,05

Ainsi, une augmentation du taux de cisaillement apparent moyen a pour effet de
diminuer le temps de compression et d'augmenter celui de décompression. La période

totale semble également atteindre un minimum au centre de la zone instable.

Cet effet du débit imposé est tout simplement reli€ au taux de compression et de
décompression du polymére dans le réservoir. Lorsque I’écoulement est sur la
branche I, le débit dans la filiére est inférieur au débit imposé€ et le polymére s’accumule
dans le réservoir jusqu’a ce que la contrainte de cisaillement a la paroi soit suffisante
pour initier le glissement. Le deébit devient alors supérieur au débit imposé et le
polymére décompresse dans le réservoir jusqu’a ce que 1’écoulement retourne sur la
branche I (adhésion a la paroi). La période d’oscillations dépend de la quantité de
polymére qui peut s’accumuler dans le réservoir ainsi que de la vitesse a laquelle il
s’accumule. Plus le débit imposé est faible, plus le taux d’accumulation dans le
réservoir est faible de sorte qu’un temps plus long est nécessaire pour atteindre la
pression critique qui initie le glissement. Par contre, une fois le glissement initié, la
différence entre le débit dans la filiére et le débit imposé devient trés grande et le
polymére décompresse rapidement (I’effet inverse est observé lorsque le débit imposé

est pres de la branche II).
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La quantité de polymére qui s’accumule dans le réservoir durant la phase de
compression, puis qui est évacuée durant la phase de décompression, dépend du
volume du réservoir, de la compressibilit¢ du polymeére et de I’amplitude des

oscillations de pression (équation 6.1).

op
aM , = — AP,V .
4=2p o7 RV R 6.1)

L’amplitude des oscillations de pression mesurées durant |’écoulement
correspond avec I’extrémité des branches I et II. On peut donc estimer le terme de

pression a partir des valeurs de o et o3 (équation 6.2).
APy = 4(0 ., -0 .5)L] 62)

Le débit massique de compression moyen O ¢ est estimé a partir du débit moyen
mesuré lorsque I’écoulement est sur la branche I et du débit moyen imposé par
I’extrudeuse. La valeur de O peut étre exprimée en termes de taux de cisaillement

comme le démontre 1’équation 6.3.

N3
: pD°7m (. -
Qc = _Gmay —71) (6.3)
32
ot D est le diamétre de la filiére, p représente la densité moyenne dans la filiére

et y rreprésente le taux de cisaillement apparent moyen durant la phase de compression.

De la méme fagon, le débit de décompression Q p lorsque 1’écoulement est sur

la branche II est égal a I’expression suivante.
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. ~—n3
Op = p—%i(r_‘u ~ Fmay ) (6.4)

Le temps de compression 7c (ou le temps de décompression Tp) est tout
simplement égal a la masse totale de polymére accumulé AM, divisé par le débit de

compression Q ¢ (ou le débit de décompression O p) (équations 6.5 et 6.6).

= A/, )

Te /Qc 65)
AaM , / 6)

To /QD C

En additionnant ces deux expressions, on obtient |’expression de la période
totale 77 du cycle d’oscillation du défaut (équation 6.7).

3
128LV, aﬁ _(o-0s)
PT

T = 2 . &)
=pD Ymoy =Yr Yu~—Vmoy

Cette équation démontre d’abord que la période du défaut augmente avec le
volume du réservoir. Egalement, en tracant cette équation (figure 6.12), on constate que
la période est minimale lorsque le taux de cisaillement imposé est situé au centre de la
zone instable, et augmente rapidement lorsqu’on s’approche de 1’extrémité des branches

d’écoulement.
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Figure 6.12 Kvolution théorique de la période du défaut de type oscillant en

fonction de la valeur du taux de cisaillement apparent moyen.

Etant donné que les oscillations de pression sont transmissent le long du
montage et sont méme parfois ressenties le long de la vis d’extrusion, il est difficile
d’estimer convenablement la valeur de ¥z pour calculer une période théorique
d’oscillations a partir de I’équation 6.7. On peut cependant estimer ce volume effectif a
partir des mesures de périodes présentées au tableau 6.5. Le tableau 6.6 résume les
valeurs des constantes utilisées dans I’équation 6.7. A partir de ces valeurs, on peut
estimer le volume effectif du réservoir calculé pour chaque valeur du taux de
cisaillement apparent moyen (tableau 6.7). Les résultats obtenus sont imprécis mais
démontrent tout de méme que le volume effectif de polymére qui est compressé durant
le cycle d’oscillation est beaucoup plus grand que le volume réel du réservoir qui est
d’environ 45 mL en incluant la vanne. Ceci justifie le fait que les oscillations de

pression sont ressenties jusque dans la zone de pompage le long de la vis.
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Tableau 6.6 Valeurs numériques des constantes utilisées dans le calcul du volume

effectif du réservoir.
LD 24 '
D (m) 0,002
Ao, (MPa) 0,0154+0,002
P (kg/m’) 77543
7,61 585+15
Fu G 121315

Tableau 6.7 Volume effectif du réservoir calculé a partir des mesures de période
et du taux de cisaillement apparent moyen (PEBDL, 190 °C,
D=2 mm, L/D=24, entrée plate).

Yy | Tr(® | Vr(mL)

752+14 | 1,22+0,09 | 96128

851+16 | 1,07+0,06 | 105+29

959+18 | 1,4710,14 | 142451

Des mesures ont également été reprises avec différents volumes de réservoir.
On observe une augmentation significative de la période lorsque le volume augmente.
La figure 6.13 présente I'évolution de la période mesurée au centre de la zone instable
en fonction du volume réel du réservoir (en incluant la vanne s'il y a lieu). On présente
également dans cette figure les volumes théoriques correspondant a ces périodes
(calculés & partir de I'équation 6.7).
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Figure 6.13 Période d'oscillations en fonction du volume du réservoir (PEBDL,
190 °C, D=2 mm, L/D=24, entrée plate).

Une relation linéaire semble relier les trois points. La pente des deux droites est
sensiblement la méme, mais la droite des données expérimentales ne tend pas vers zéro
comme l'équation 6.7 le prévoit. Comme il a été mentionné, ceci est dii en partie au fait
que les oscillations de pression se propagent en amont du réservoir et augmentent, par
conséquent, le volume effectif de polymére compressé. Cependant, Durand
et al. (1993) ont également obtenu des résultats semblables sur un rhéomeétre capillaire.
Ce phénoméne n'a pas été expliqué jusqu'a présent, mais Kalika (1987) a proposé que la
réadhésion du polymeére ne se produit que lorsque tout le polymére concemné par le
glissement a été expulsé hors de la filiére. La période minimale est donc, selon lui, de
’ordre du temps de séjour du fluide dans la filiére. Dans ce cas-ci, le temps de séjour
moyen est d'environ 0,25 s. En extrapolant la droite jusqu'a cette valeur, on estime que
le volume additionnelle de polymére compressé en amont du réservoir est d'environ

40 mL. Cette valeur est trés approximative et des études plus approfondies devront étre

menées sur ce sujet.
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c) Résultats des expériences #1r & #7r

Le volume effectif du réservoir ne peut étre estimé a partir des expériences
réalisées avec les filiéres de 1,07 mm et 1,6 mm, car la purge amorti les oscillations de
pression. Les résultats obtenus avec ces filiéres permettent tout de méme d’obtenir des
informations importantes sur ’effet de la géométrie sur la période d’oscillations.

D’abord, la figure 6.14 présente 1'évolution de la période du défaut en fonction
du taux de cisaillement apparent moyen pour ’expérience #4 (PEBDL, 190 °C,
D=1,6 mm, L/D=16, entrée convergente).
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Figure 6.14 Evolution de la période du défaut de type oscillant en fonction de la
valeur du taux de cisaillement moyen (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm,
L/D=16, entrée convergente).

Les triangles pointant vers le haut sont associés a la phase de compression le
long de la branche I, ceux pointant vers le bas correspondent a la phase de
décompression (branche II), et les cercles noirs représentent la période totale.
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L’effet du taux de cisaillement moyen sur la période correspond bien avec celui
prévu par le modéle théorique (équation 6.7). On observe un minimum lorsque le taux
de cisaillement moyen est situé au centre de la zone instable et la période augmente
rapidement lorsqu’on s’approche de 1’extrémité des branches d’écoulement. Les
composantes de compression et de décompression évoluent également comme prévu.
La composante de compression est faible lorsque le taux de cisaillement moyen est prés
de ’extrémité de la branche II, et augmente au fur et 3 mesure que le taux de
cisaillement moyen s’approche de la branche I (effet inverse pour la composante de

décompression).

Les périodes ne sont pas aussi bien définies avec les filiéres & entrée plate et les
filiéres courtes (L/D=4). L’écoulement n’oscille pas entre deux valeurs de cisaillement
constantes comme c’est le cas avec la filiére convergente de rapport L/D égale a 16
(expérience #4). On discutera plus en détails de ces comportements a la section 6.3,
mais on peut tout de méme comparer ’ordre de grandeur des périodes mesurées au
centre de la zone oscillante afin de vérifier I'effet du rapport L/D (tableau 6.8).

Tableau 6.8 Période d’oscillations du défaut de type oscillant en fonction des

conditions opératoires (période mesurée au centre de la zone

instable).
2r| 9¢° 190 4 | 892+18 | 0,04+0,01
3t | (conv) 16 16 | 89618 | 0,30+0,06
4r 207 | 16 | 1200£23 | 0,4310,08
5t 1,07 190 | 16 | 936123 | 0,04+0,01
al %0 8 | 873t17 | 0,0310,01
(plate) | 1,6 190
7r 16 | 912£18 | 0,04+0,01
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Ainsi, les résultats obtenus pour les expériences #2r et #3r semblent confirmer
que la période augmente avec le rapport L/D. Par contre, I'effet est beaucoup moins
apparent pour les expériences #6r et #7r. Cependant, comme il a été mentionné, les
oscillations avec ces deux filiéres sont particuliéres (section 6.3.1).

Bien que les oscillations de pression pour ces sept expériences (#1r a #7r) n’ont
pas été mesurées avec un systéme d’acquisition suffisamment rapide, les mesures de
vitesses effectuées permettent tout de méme de confirmer que le débit oscille tel que

prévu.

D’abord, la figure 6.15 présente la distribution des mesures de vitesses, obtenues
pour I’expérience #3r, pour un taux de cisaillement apparent moyen de 896 s, soit au
centre de la zone instable.
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Figure 6.15 Distribution des mesures de vitesse de I’extrudat a la sortie de la
filiére (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=16, entrée convergente,
¥ my=8965).
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Les résultats démontrent clairement que le taux de cisaillement oscille entre
deux valeurs situées de part et d’autre de la valeur moyenne (896+18 s"). On observe
deux pics de mesure qui correspondent a des taux de cisaillement apparents de
535475 s et 1284194 s”'. En considérant les valeurs de ¥ . et 7 . qui représentent
I’extrémité des branches I et II, on constate que moins de 20% de mesures sont
comprises entre ces deux valeurs. Cela démontre que I’écoulement se situe la plupart du

temps sur I’une des deux branches d’écoulement.

La figure 6.16 présente ’évolution de la vitesse en fonction du temps pour la

méme valeur du taux de cisaillement apparent moyen (896+18 s™).
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Figure 6.16 Evolution de la vitesse de extrudat a la sortie de la filiére en
fonction du temps (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=16, entrée

convergente, 7 moy =896 s™).
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On a utilisé les corrélations présentées a la figure 6.5 afin de pouvoir exprimer
les vitesses en terme de taux de cisaillement apparent moyen. La courte période des
oscillations limite le nombre de mesures que le laser peut réaliser durant un cycle
d’écoulement, principalement lorsque I’écoulement est sur la branche I ou les mesures
sont plus difficiles. Ces résultats appuient tout de méme I’hypothése que I’écoulement
suit un cycle tel que proposé a la figure 6.1. La vitesse augmente d’abord jusqu’a une
certaine valeur critique (écoulement le long de 1a branche I), puis saute subitement a une
valeur trés élevée (saut de la branche I a la branche II). La vitesse diminue ensuite
jusqu’a une deuxiéme valeur critique (écoulement le long de la branche II) o elle chute

rapidement pour revenir a son niveau initial (saut de la branche II a la branche I).

En exprimant les vitesses en terme de taux de cisaillement apparent, on constate
que le taux de cisaillement atteint, lors du saut sur la branche II, une valeur qui
correspond a la contrainte o sur la branche II, soit environ 1300 s'. De la méme
fagon, le taux de cisaillement devrait atteindre une valeur minimale d’environ 450 s™
lors du retour sur la branche I (cette valeur correspond a la contrainte o sur la
branche I). Or, celui-ci atteint momentanément une valeur beaucoup plus faible lors du
saut, puis remonte rapidement a la valeur prédite. Ce phénoméne peut étre di a la
réorganisation du profil de vitesse lors de ’adhésion du polymére a la paroi. En effet,
lorsqu’il y a un glissement a la paroi, 1'écoulement est de type bouchon et il y a trés peu
de cisaillement dans le polymére. Lors de I’adhésion, un certain temps est nécessaire
pour que le profil de vitesse se rétablisse dans la filiére. Le taux de cisaillement tombe
donc momentannément a une valeur trés faible, puis remonte rapidement & la valeur

prédite lorsque I’écoulement en cisaillement est rétabli.

Ce ralentissement important, lors du saut, cause une diminution du gonflement
lors du passage du segment lisse au segment a peau de requin (figure 6.17). Cette
diminution survient lorsque la surface passe d’un état lisse a rugueux.
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Figure 6.17 Défaut de type oscillant; Passage du segment lisse au segment a peau
de requin (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=16, entrée convergente,
7 may =896 s).

Les résutlats obtenus avec la filiere de 1,07 mm de diamétre (exp. #12) sont
moins concluants (figure 6.18 et 6.19).
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Figure 6.18 Distribution des mesures de vitesse de ’extrudat a la sortie de la
filiere (PEBDL, 190 °C, D=1,07 mm, L/D = 16, entrée plate,
7 moy =936 ).
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Figure 6.19 Evolution de la vitesse de D’extrudat a la sortie de la filiére en
fonction du temps (PEBDL, 190 °C, D=1,07 mm, L/D = 16, entrée
plate, 7 p,, =936 s™).

L’écoulement oscille entre les deux branches d’écoulement de fagon trés rapide
(période moyenne de 0,04 s) et les oscillations ne sont pas réguliéres. Il faut cependant
rappeler que la purge peut avoir un effet important avec ces filiéres. Ces mesures
démontrent tout de méme que les sauts surviennent généralement prés des valeurs
critiques indiquées par les lignes noirs continues. Egalement, la vitesse maximale
atteinte est de 0,16 m/s et correspond a un taux de cisaillement apparent d’environ
2200 s (figure 6.5). Cette valeur est prés de celle prédite a la figure 6.1 (taux de

cisaillement associ€ a une contrainte égale a o, sur la branche II).

Ainsi, ces mesures de vitesse ont permis de renforcer I’hypothése que le débit
oscille en remontant la branche I, puis en redescendant la branche II, tel que proposé
dans Ia littérature. Egalement, les mesures de vitesse, lors du retour sur la branche I,
appuient I’hypothése que ce retour est dii a I’adhésion du polymére a la surface.
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6.3 Effets des conditions opératoires

En plus du taux de cisaillement imposé, la géométrie de la filiére et la température
influencent le comportement du polymére dans la zone instable. Les sections 6.3.1 &
6.3.4 présentent respectivement ’effet de la géométrie d’entrée, du diamétre, de la
température et du rapport L/D.

6.3.1 Géomeétrie d’entrée

L’angle d’entrée n’a pas vraiment d’influence sur I’ampleur de la zone instable.
La valeur des contraintes et des taux de cisaillement apparents critiques sont
sensiblement les mémes avec les filiéres a entrée plate et convergente (tableau 6.2).
Cependant, le comportement dans la zone instable est différent. Avec la filiére
convergente de rapport L/D de 16, le défaut se présente comme une succession de
segments lisses et 2 peau de requin bien définis. L’écoulement oscille entre les
branches I et II de fagon réguliére en remontant la branche I, puis en redescendant la
branche II. Par contre, avec une géométrie d’entrée plate, le défaut devient trés
irrégulier lorsque le taux de cisaillement imposé augmente. Les figures 6.20 et 6.21
présentent 1’aspect de I’extrudat dans la zone instable pour des taux de cisaillement
moyens de 590+12 s et 1124422 s respectivement (le sens d’écoulement est
exceptionnellement vers la gauche pour ces deux photos). A 1124 s, le segment
« lisse » est trés perturbé et se confond avec la peau de requin. On peut tout de méme le
repérer en localisant la diminution du diamétre qui caractérise le retour sur la branche I

a la droite de la figure.
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Figure 6.20 Défaut de type oscillant (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=16, entrée
plate, 7 my=590 s).
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Figure 6.21 Défaut de type oscillant (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=16, entrée
plate, 7 my=1124 5).

Le profil de vitesse associé a cet échantillon est présenté a la figure 6.22. On
constate que 1’écoulement n’oscille plus entre deux valeurs fixes comme c’est le cas
. avec la filiére convergente (voir figure 6.16). La vitesse se maintient 4 une valeur

moyenne de 0,115 m/s, ce qui correspond a un taux de cisaillement compris dans la
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zone instable (figure 6.5). Le fait qu’on mesure occasionnellement une chute
importante de Ia vitesse et un rétrécissement du diamétre démontre que I’écoulement a
0,115 m/s est de type bouchon. En effet, comme il a été mentionné, la chute de vitesse
est due au fait qu’un certain temps est nécessaire pour que I’écoulement en cisaillement
se rétablisse lorsque 1’adhésion a la paroi survient. Cependant, une fois que la vitesse a
chuté, celle-ci augmente rapidement jusqu’a une valeur de plus de 0,16 m/s, puis se
stabilise 4 nouveau a 0,115 m/s.
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Figure 6.22 Evolation de la vitesse de I’extrudat & la sortie de la filiére en
fonction du temps (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=16, entrée plate,
¥ moy =1124 s).

Ce comportement du polymére avec une filiére a entrée plate peut étre di aux
contraintes élongationnelles importantes que subit le polymére a I’entrée de la filiére.
Ces contraintes deviennent trés grandes lors de I’accélération et peuvent causer une
rupture du polymére. L’extrudat présente alors une surface trés perturbée. Il est
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cependant difficile d’expliquer le fait que la vitesse se maintienne i une valeur

intermédiaire entre les deux branches d’écoulement.

Ces résultats confirment les travaux de Hatzikiriakos et Dealy (1992a) qui
rapporttent eux aussi que la géométric d’entrée affecte 1’aspect de I’extrudat, mais
n’influence pas les conditions d’apparition. Wang et al/. notent également un effet
semblable de la géométrie d'entrée.

Il est a noter en terminant qu'on n'observe pas d'effet de I'entrée avec la filiére a
entrée plate de 2 mm de diamétre et de rapport L/D de 24. Ceci est dii au fait que le
temps de séjour moyen dans cette filiére est suffisant (environ 0,25 s) pour permettre au
polymére de relaxer (voir section 5.3.1).

6.3.2 Diameétre

On n’observe pas vraiment d’effet du diamétre sur la contrainte critique
d’apparition du défaut. Dr’ailleurs, il n’y a pas de consensus a ce sujet dans la
littérature. Blyer et Hart, 1970 avaient noté une augmentation de oc; avec le diamétre.
Par contre, Wang et al. (1993) ont utilisé une filiére 2 deux canaux d’écoulement de
méme  rapport L/D, mais de diamétre différent et ils ont observé que le glissement
survenait dans le canal de grand diamétre en premier.

Le diamétre influence principalement I’écoulement du polymére sur la
branche II. Comme il a été mentionné a la section 6.2.1, plus le diamétre est petit, plus
la branche II est repoussée vers des valeurs de taux de cisaillement apparent plus
élevées. Ceci est di au fait que I’écoulement sur cette branche est caractérisé par un
glissement important a la paroi. On observe donc une zone instable plus large avec les
filiéres de 1,07 mm de diamétre (figure 6.1). Cependant, cet élargissement de la zone
instable ne semble pas avoir d’influence sur la période du défaut (tableau 6.8).
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L’aspect du défaut avec les filiéres de 1,07 mm de diamétre est semblable a celui
observé avec les filiéres a entrée plate. Lorsque le taux de cisaillement imposé est
faible, on observe de petits segments lisses semblables a celui présenté a la figure 6.20.
Au fur est 4 mesure que le taux de cisaillement imposé est augmenté, le segment lisse
devient chaotique et difficile a distinguer du segment a peau de requin. Cet effet du
diamétre sur I’aspect de I’extrudat peut également étre di 4 une fracture du polymére a
I’entrée de la filiére lorsque 'écoulement saute sur la branche II. Comme il a été
mentionné, une diminution du diameétre a pour effet d’augmenter le débit sur la
branche II. Le taux de déformation a 1’entrée est, par conséquent, plus important et peut
causer une rupture du polymeére (1’augmentation du rapport de contraction favorise
également I’augmentation des contraintes élongationnelles).

6.3.3 Température

Le comportement du polymére dans la zone instable a2 207°C est semblable a
celui observé a 190°C. L’écoulement oscille de facon réguliére en remontant la
branche I et en redescendant la branche II. L’extrudat présente une succession de
segments lisses et & peau de requin bien définis. On note toutefois que la zone instable
est déplacée vers des valeurs de cisaillement plus élevées (tableau 6.2). Cette
observation a également été faite par plusieurs auteurs auparavant (Weill, 1978 ;
Vinogradov et al., 1984, Lyngaae-Jorgensen et Marcher, 1985, Beaufils et al., 1989).
Cependant, on n’observe pas de rétrécissement de cette zone comme le rapportent
certains auteurs (Ui et al., 1964 ; Myerholtz, 1967 ; Torregrosa et al., 1981 ; Utracki et
Gendron, 1984 ; Venet, 1996).

Malgré les incertitudes, on note que les contraintes critiques o; et o, sont
légérement plus élevées a 207°C (tableau 6.2). La contrainte o passe de
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0,38+0,01 MPa a 0,40+0,01MPa et o> passe de 0,36+0,01 MPa a 0,38+0,01 MPa. Ces
résultats appuient ceux obtenus par la plupart des auteurs dans la littérature.

Finalement, la période des oscillations augmente également légérement avec la

température, mais les incertitudes élevées ne permettent pas de tirer une conclusion

significative.

6.3.4 Rapport L/D

Il est difficile d’évaluer correctement I’influence du rapport L/D sur la contrainte
critique d’apparition du défaut, car son effet est masqué par I’incertitude associée aux
corrections d’entrée. En considérant le fait que le défaut est di 2 un glissement a la
paroi, I’augmentation de la pression avec le rapport L/D devrait améliorer le contact
entre le polymére et la paroi et retarder ainsi le glissement (Hatzikiriakos et
Dealy, 1992a). Cependant, on n’observe pas de tendance générale des contraintes o;
et oz en fonction du rapport L/D (tableau 6.2). Les résultats obtenus ne permettent donc
pas de vérifier cette hypothése.

L’ampleur de la zone instable augmente légérement avec le rapport L/D et se
déplace vers des valeurs de taux de cisaillement plus faibles comme le démontre la
figure 6.23. Cette observation a également été rapportée par plusieurs auteurs (Ui
et al., 1964 ; Metzger et Hamilton, 1964 ; Den Otter, 1970 ; Ballenger et al., 1971 ;
Vinogradov et al., 1972b ; El Kissi et Piau, 1990 ; Durand et al., 1993).
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Figure 6.23 Pression dans le réservoir em fonction du taux de cisaillement
apparent (PEBDL, 190 °C, 1,6 mm, L/D=16).

Le rapport L/D a également une influence importante sur la période du défaut.
Plus la filiére est courte, plus les oscillations sont rapides. La période mesurée au centre
de la zone instable avec la filiére de rapport L/D de 4 est prés de huit fois inférieure a
celle mesurée avec la filiére de rapport L/D de 16 (0,04+0,01 s comparativement a
0,30+0,06 s). Par conséquent, 1’extrudat présente une succession de segments lisses et &

peau de requin de trés courte longueur (figure 6.24).

Il est a noter en terminant que le défaut de type oscillant disparait avec la filiére
orifice (L/D=0). On n’observe pas de discontinuité de la courbe d’écoulement et
I’extrudat présente seulement le défaut de type peau de requin.
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Figure 6.24 Défaut de type oscillant (PEBDL, 190 °C, D=1,6 mm, L/D=4, entrée
convergente, ¥ »;,=994s").

La section suivante présente le défaut de type oscillant trés particulier du
PEHD DMDC-6400.

6.4 Instabilité d’écoulement du PEHD DMDC-6400

Les instabilités d’écoulement du polyéthyléne haute densit¢ DMDC-6400 de
Pétromont ont ét€ étudi€es en France dans le cadre d’un stage de recherche. Les
expériences ont été réalisées avec un appareil nommé Rhéoplast qui permet un pré-
cisaillement de la matiére (le mode de fonctionnement de I’appareil et la démarche
opératoire suivie sont présentés a I'annexe C). On a observé avec ce polymére un défaut
de type oscillant trés particulier. Un rapport détaillé des résultats obtenus a déja été
rédigé précédemment et on résumera dans cette section le comportement général

observé.
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6.4.1 Description du comportement général du polymére

Comme la plupart des polyméres flexibles linéaires, la courbe d’écoulement est
composée de deux branches stables séparées par une zone instable (figure 6.25).
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Figure 6.25  Courbe d’écoulement du polyéthyléne haute densité DMDC-6400
(190 °C, D=1,39 mm, L/D=16).

Lorsque le cisaillement imposé se situe le long de la branche I, 1’écoulement est
stable et I’extrudat présente un aspect lisse dont la rugosité augmente légérement avec le
cisaillement. Il n’y a cependant pas de formation de peau de requin.

Le défaut de type oscillant apparait lorsque la contrainte a la paroi atteint une
valeur d’environ 0,32 MPa, ce qui correspond a un taux de cisaillement apparent de
1000 s avec la filiére de 1,39 mm et de rapport L/D de 16. Trois comportements
distincts sont observés dans la zone instable selon le taux de cisaillement imposé

(figure 6.26).
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Figure 6.26 Comportement du PEHD DMDC-6400 dans la zone instable en
fonction du taux de cisaillement imposé (190 °C, D=1,39 mm,
L/D=16).

Lorsque celui-ci se situe au début de la zone instable, on observe de grandes
oscillations réguliéres de la pression. L’extrudat présente alors une alternance
morphologique telle que présentée a la figure 6.27. Lorsque la pression augmente, la
surface est mat et correspond avec celle observée le long de la branche I (figure 6.27a).
Lors du saut en débit, on observe un défaut qu’on a sumommé « défaut denté » qui
ressemble au défaut hélicoidal observé pour des polymeéres branchés ou a fort
encombrement stérique (figure 6.27b). Celui-ci disparait rapidement lorsque la pression
diminue le long de la branche II pour donner a I’extrudat un aspect trés lisse
(figure 6.27¢c). Le passage de I’aspect lisse 2 mat (figure 6.27d) correspond au retour de
I’écoulement sur la branche I et peut étre accompagné de quelques perturbations. La

pression remonte ensuite et le cycle recommence.



142

-
o

b)



®

‘ Figure 6.27 Cycle morphologique de ’extrudat au début de la zone instable
(190 °C, D=1,39 mm, L/D=16).
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En augmentant le taux de cisaillement imposé a une valeur d’environ 1200 s, on
observe une diminution de ['amplitude des oscillations. L’extrudat présente alors
seulement [’aspect lisse et I’aspect denté. L’écoulement ne semble donc plus retourner

sur la branche I, mais oscille entre deux points difficilement localisables.

Lorsque le taux de cisaillement imposé atteint environ 1250 s™', I’extrudat présente
un défaut denté continu et il n’y a plus d’oscillation de pression. Curieusement,

I’extrudat prend alors une forme trés aplatie dés sa sortie de la filiére (figure 6.28).

Figure 6.28 Forme aplatie du défaut de type denté a un taux de cisaillement de
1250 s (190 °C, D=1,39mm, L/D=16).
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Finalement, 4 la fin de la zone instable (1350 s™), il n’y a aucune oscillation de
pression et le défaut denté est semblable au défaut de type hélicoidal (figure 6.29).

Figure 6.29 Forme axisymétrique du défaut de type denté a un taux de
cisaillement de 1350 s™ (190 °C, D=1,39mm, L/D=16).

Sur la branche II (2 partir de 1400 s), Pextrudat est trés lisse jusqu’a une valeur
de cisaillement élevée (environ 3000s™") ot un défaut de surface semblable au défaut a

peau de requin devient perceptible et s’amplifie avec le cisaillement.

Bien que certaines particularités soient observées d’une expérience a 1’autre, ceci
résume assez bien le comportement général observé sur le Rhéoplast pour des filiéres a

entrée convergente.
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6.4.2 Discussion

Le mécanisme qui est a I'origine de ces instabilités est difficile a comprendre.
Le défaut hélicoidal est habituellement dii & une instabilité au niveau de I’entrée
(section 3.5), causée par la présence de zones de recirculation. Cependant, il est
difficile de concevoir qu'un écoulement de recirculation puisse se former avec une
filiére convergente. Le défaut peut également étre initi¢é dans la filiére, car la
discontinuité de la courbe d’écoulement est interprétée par plusieurs comme un
glissement en paroi. En observant attentivement les photos prises au microscope, on
remarque que la surface de I’extrudat passe d’abord de I’aspect mat a 1’aspect lisse
avant que les ondulations (hélices) apparaissent. Le glissement en paroi semble donc
étre I’élément déclencheur de I’instabilité.

Afin de comprendre la formation du défaut « denté », on peut maintenant se
baser sur le mécanisme souvent proposé pour expliquer le défaut hélicoidal des
polyméres ramifiés. Comme il a été mentionné dans la littérature, les polymeéres
ramifiés forment une zone stagnante a I’entrée de la filiére et seul le polymére situé dans
la zone centrale du convergent s’écoule dans la filiére (cette zone stagnante doit
cependant étre trés petite avec une filiére convergente). Lorsque le débit devient plus
grand, il y a une déstabilisation de I’écoulement a 1’entrée qui permet au polymeére situé
dans la zone stagnante d’étre évacué. Ce type d’instabilité a I’entrée donne a I’extrudat
une forme d’hélice. Dans le cas présent, on peut supposer que la déstabilisation de
’écoulement est due a I’augmentation soudaine du débit lorsque le glissement survient.
Par contre, on s’explique difficilement le fait que cette instabilité s’atténue rapidement
lorsque le débit devient trop grand, alors que dans le cas des polyméres ramifiés, le
défaut s’aggrave avec une augmentation du taux de cisaillement jusqu’a mener au
défaut chaotique. En fait, le défaut « denté » semble apparaitre pour une plage de débit
restreinte correspondant i ’extrémité de la branche II de la courbe d’écoulement.
Lorsque le taux de cisaillement imposé est situé dans cette plage, les oscillations cessent
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et I’instabilité a ’entrée persiste pour donner a I’extrudat une forme d’hélice de fagon

continue.

11 est également difficile d’expliquer la forme aplatie qu’adopte |’extrudat au
centre de la zone instable. Celle-ci est observée pour une plage restreinte de
cisaillement et I’extrudat retrouve rapidement sa forme axisymétrique lorsque le taux de
cisaillement augmente.

Wang et al. (1993) ont également observé des instabilités trés particuliéres avec
des polyéthylénes. IIs ont entre autre observé un défaut qui ressemblait étrangement au
défaut « denté » de forme aplatie que présente le PEHD DMDC-6400. IIs ont proposé
que cette instabilité était due a une distribution de masse comportant un petit pic a haute
masse moléculaire. Egalement, comme il a été mentionné dans la revue de la littérature,
Pudjijanto et Denn (1994) ont observé un comportement particulier du PEBDL dans la
zone oscillante. IIs ont découvert une plage de cisaillement compris dans la zone
oscillante pour laquelle I’écoulement se stabilise et I’extrudat présente un aspect
relativement lisse. Selon eux, cette «ile stable », qui existe pour une mince plage de
valeurs de température, pourrait étre reliée a une modification de la conformation des
chaines prés de la paroi « mesophase transition » due aux contraintes élevées. Ainsi, il
est possible qu’une distribution de masse comportant quelques chaines de haute masse
moléculaire puisse favoriser cette conformation des chaines a la paroi et explique la

disparition des oscillations dans la zone instable.

6.5 Résumé

Les résultats obtenus appuient fortement I’hypothése que le défaut de type
oscillant est di a un phénoméne de glissement/adhésion ("slip-stick") du polymeére i la -
paroi. D’abord, la courbe d’écoulement des polymeéres étudiés est composée de deux
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branches stables séparée par une zone instable. On a observé un effet important du
diamétre sur la branche II de la courbe d’écoulement. Celle-ci se déplace vers des
valeurs de taux de cisaillement plus élevées lorsque le diamétre de la filiére diminue.
En utilisant la méthode de Mooney, on a estimé une vitesse de glissement & la paroi
d’environ 0,15 m/s. Kgalement, ’observation des échantillons au microscope
électronique a balayage met en évidence une augmentation soudaine de la rugosité de Ia
surface et une diminution du diametre lors du passage du segment lisse au segment a
peau de requin. Cette transition implique également une chute instantanée de la vitesse
a une valeur trés basse, suivie d’une légére augmentation. Ce phénoméne appuie
I’hypothése que cette transition est due a I’adhésion du polymeére a la paroi. En effet,
I’écoulement sur la branche II est de type bouchon et on peut penser qu'un certain
temps est nécessaire pour rétablir 1’écoulement en cisaillement lors de I’adhésion du

polymeére a la paroi.

La transition du segment a peau de requin au segment lisse semble étre initiée au
sommet d’une créte du défaut de type peau de requin, puis se propage sur I’ensemble de
la filiére. Il semble donc que le mécanisme de formation de la créte soit a I'origine du
glissement généralisé. Celui-ci survient généralement & une contrainte de cisaillement a
la paroi d’environ 0,38+0,01 MPa avec le PEBDL. Cette valeur est un peu plus élevée
avec les deux PEHD (0,42+0,01 MPa). Il est possible que cet écart soit en partie dii au
taux de cisaillement plus élevé a la paroi avec les deux PEHD qui favorise |’orientation

des chaines dans le sens de I’écoulement.

Les mesures de vitesse et de pression ont confirmé I’hypothése que I’écoulement
oscille en remontant la branche I, puis en redescendant la branche II. Lors des sauts, le
taux de cisaillement varie brusquement, a pression constante, pour atteindre 1’autre
branche d’écoulement. La forme des oscillations dépend grandement de la valeur du
taux de cisaillement moyen imposé dans la filiére. Cependant, le cycle d’écoulement

demeure le méme.
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Un modéle théorique a été développé pour prévoir ’effet de la géométrie de la
filiére et du taux de cisaillement impos€ sur la période des oscillations. Celui-ci prévoit
une p€riode minimale lorsque le taux de cisaillement apparent imposé€ est au centre de la
Zone instable et une augmentation rapide lorsque celui-ci se rapproche de I’extrémité
des branches d’écoulement. Le modéle prévoit également une augmentation
proportionnelle au rapport L/D et au volume du réservoir. Les mesures expérimentales
confirment bien les effets prévus du rapport L/D, du volume du réservoir et du taux de
cisaillement apparent imposé sur la période, mais la période mesurée
expérimentalement ne tend pas vers zéro lorsque le réservoir est petit comme le prévoit
le modéle.

L’effet des conditions opératoires a également été étudié. En résumé, la
contrainte critique d’apparition du défaut dépend peu de la géométrie de la filiére et
augmente légérement avec la température. L’aspect du défaut est plus chaotique avec
une entrée plate ainsi qu’avec un diamétre plus petit. Finalement, le rapport L/D
influence surtout la période du défaut, plus celui-ci est petit, plus la période est courte.
Le défaut disparait pour une filiére orifice. Il est a noter aussi que le défaut peut
disparaitre lorsque des additifs favorisant le glissement & la paroi sont ajoutés au

polymeére.

En terminant, on a étudié le comportement trés particulier du PEHD
DMDC-6400 dans la zone instable. Ce polymeére présente trois comportements
différents dans cette zone selon le taux de cisaillement imposé. On observe, entre
autres, la formation d’un défaut semblable au défaut de type hélicoidal qui adopte une
forme aplatie pour une mince plage de taux de cisaillement. Ce phénoméne est difficile
a expliquer et démontre toute la complexité des phénoménes rhéologiques. Chaque
polymére présente des comportements qui lui sont propres et qui dépendent
essentiellement de sa structure moléculaire. Il est donc important d’avoir une approche
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générale dans I’étude des instabilités d’écoulement et de comparer plusieurs polyméres
du méme type avant de tirer des conclusions définitives.



151

7. RECOMMANDATIONS

Les résultats obtenus dans I'étude des défauts de types peau de requin et oscillant
ont permis d'apporter des éléments nouveaux dans la compréhension de ces deux
instabilités. Les observations au microscope laissent supposer que le défaut de type
peau de requin serait dii 2 un phénoméne de glissement/adhésion du polymeére a la paroi
prés de la sortie. Dans I'étude du défaut de type oscillant, les mesures de vitesse et de
pression de l'extrudat a la sortie de la filiére ont démontré que I'écoulement oscille en
suivant les deux branches stables de la courbe d'écoulement. A partir de ces études, des
travaux futurs permettront de confirmer ces hypothéses et de mieux comprendre la

formation de ces défauts. Les projets suivants sont proposés.
Dans I'étude du défaut de type peau de requin:

e Vérifier l'influence des propriétés de la paroi de la filiére prés de la sortie sur
la formation du défaut (augmenter la rugosité, recouvrir la région de la sortie

d'un agent favorisant le glissement, etc.).

e Mesurer la vitesse de la surface de l'extrudat le plus prés possible de la sortie
de Ia filiére pour tenter de mesurer les fluctuations de vitesse.

Dans I'étude du défaut oscillant:

e Répéter les mesures de vitesse dans l2 zone instable en utilisant un polymeére
présentant une longue période d'oscillation afin de bien suivre I'évolution du
débit et de la pression dans le temps (utiliser une filiére de rapport L/D trés

grand et augmenter le volume du réservoir).
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o Etudier la compression du polymére dans le réservoir et développer un
modéle pour prévoir le cycle d'écoulement en fonction des conditions
opératoires (utiliser plusieurs capteurs de pression le long du réservoir pour

suivre la propagation des variations de pression.

o Etudier l'effet de la recirculation du polymére sur le défaut.
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8 CONCLUSION

L’étude des instabilités d’extrusion est un sujet de recherche trés vaste.
Plusieurs phénoménes, parfois trés surprenants, peuvent survenir selon la nature du
polymeére et les conditions d’écoulement. Un grand nombre d’études ont été publiées
jusqu’a présent sur le sujet et la premiére partie du rapport a permis de faire une revue
compléte du sujet. En résumé, on peut classer les défauts en deux grandes familles,
soient les défauts des polymeres flexibles linéaires et ceux des polyméres ramifiés. En
général, les polymeres linéaires présentent une courbe d’écoulement discontinue et les
principaux défauts observés sont ceux de type peau de requin, oscillant et chaotique.
Les polyméres ramifiés ont une courbe continue et présentent généralement le défaut de
type hélicoidal et chaotique. Différents mécanismes ont été proposés pour expliquer ces

instabilités et plusieurs sujets demeurent encore en litige.

Les défauts de types peau de requin et oscillant ont été étudiés dans le cadre de
ce travail de recherche. Les expériences ont été menées sur une extrudeuse monovis et

on a utilisé des filiéres capillaires.

Dans I’ensemble, les objectifs fixés ont été pleinement atteints. Dans un premier
temps, la quantification du défaut de type peau de requin, au microscope électronique a
balayage, a permis de suivre son évolution en fonction de la contrainte de cisaillement a
la paroi. On a ainsi déterminé la contrainte critique correspondant a I'apparition et au
début d'organisation du défaut. A partir de l'observation de I'aspect de la surface de
I'extrudat & fort grossissement, on a proposé un mécanisme de formation du défaut basé
sur un phénoméne de glissement/adhésion localisé prés de Ia sortie de la filiére. Cette
hypothése s'approche de celle proposée par Barone et al. (1998). Cependant, les
mesures de vitesse a la sortie de la filiére n'ont pu le confirmer. En utilisant différentes
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filiecres, on a pu déterminer l'influence de la géométric d'écoulement sur le
développement du défaut. Ainsi, on a observé peu d'effet de la géométrie sur les
conditions critiques d'apparition. On a noté que l'amplitude et la période du défaut
augmentent de fagon générale avec I'angle d'entrée, le diamétre et le rapport L/D de la
filiere. Egalement, on a confirmé qu’une augmentation de la température a pour effet

de repousser la formation du défaut a des contraintes plus élevées.

Dans I’étude du défaut de type oscillant, un laser a effet Doppler et un systéme
d’acquisition de la pression 3 haute vitesse ont permis d’étudier le cycle d’écoulement
du polymére dans la zone instable. Ces mesures ont permis, pour la premiére fois, de
démontrer que I’écoulement oscille en suivant les deux branches d’écoulement stable
comme il est souvent proposé dans la littérature. L’étude de la période des oscillations
en fonction du débit imposé a confirmé le role de la compressibilité du polymére dans
la formation du défaut. La géométrie de la filiére influence peu les conditions
d’apparition. L’aspect du défaut est cependant plus chaotique avec un angle d’entrée
important et un petit diameétre et la période des oscillations est grandement influencée
par le rapport L/D. Finalement, I’augmentation de la température a aussi pour effet
d’augmenter la contrainte critique d’apparition du défaut.

En terminant, cette étude a permis d’enrichir les connaissances dans le domaine
des instabilités d’extrusion du polyéthyléne. Les résultats obtenus ont permis de vérifier
plusieurs hypothéses et d’en émettre quelques-unes qui devront étre vérifiées dans le
cadre de travaux futurs.
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A. PROPRIETES PHYSIQUES DES POLYMERES

A.1 Masse volumique

La masse volumique des polymeéres a I’état fondu a été mesurée a I’aide du

rhéométre capillaire Instron.

Le polymére fondu est contenu dans le réservoir du rhéométre a I’aide d’un
bouchon et est comprimé par le piston. Le volume occupé par le polymére est
déterminé en mesurant la position du piston, et la valeur de la masse volumique est

obtenue en divisant la masse de polymére contenue dans le réservoir par le volume

qu’elle occupe.

pP= // (A.l)

L’appareil permet de mesurer la force exercée par le polymére sur le piston et
est muni d’un systéme de contréle en température. On peut donc déterminer une
fonction de la masse volumique en fonction de la pression et de la température. Les

figures A.1, A.2, A.3 et A.4 présentent les courbes obtenues pour les quatre polymeéres
étudiés.



Figure A.1

Figure A.2
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Masse volumique (kg/m’)

Masse volumique du polyéthyléne basse densité linéaire

(PEBDL) 49851 en fonction de la pression et de la température.
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Figure A.3 Masse volumique du polyéthyléne haute densité (PEHD) 4352N en

fonction de la pression et de la température.
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Les résultats démontrent que la masse volumique augmente avec la pression et

diminue lorsque la température augmente (dilatation du polymére).

Un polynéme de degré 2 en pression et degré 1 en température est utilisé pour

relier les points expérimentaux (équation A.2). Les paramétres du polyndme déterminés

pour chaque polymére sont présentés au tableau A.1.

p=(a, +a,-T)+(b +b,-T)-P+(c, +¢, -T)- P*

(A2)

Tableau A.1 Paramétres du polynome de la masse volumique en fonction de la

température et de la pression.

PEBDL 49851 807.3 | -0.253 | 0.425¢° | 2.446e” | -1.598¢™° | -7.943¢

PEHD 2027 911.8 | -0.779 | 0.769¢®° | 1.050e” | -5.072¢™" | 6.489%™

PEHD 4352N 947.9 | -0.965 | 0.492¢®° | 2.451le” | -1.442¢7° | -1.782¢
PEHD DMDC-6400 | 868.0 | -0.560 | 0.430e® | 2.400e” | -7.250e™ | -1.12¢

A.2 Conductivité

La mesure de la conductivité thermique en fonction de la température du
polyéthyléne haute densit¢é DMDC-6400 a été faite au laboratoire lors d’un projet
antérieur (Thibodeau et Godfroy, 1995) a I’aide d’un appareil nommé TCA (Thermal
Conductivity Analyser).
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Le modzle qui a été utilisé est celui de M.W. WOO (1995).
k(T)=P, - P, -In(T +273.16) Wm°C)  (A3)

ou P; et P sont des constantes et 7T représente la température en degré Celsius.
Les valeurs de P; et P> obtenues pour ce polymére sont respectivement 2.132 W/m°C

et 0.296.

Ftant donné que les polyméres ont généralement une faible conductivité
thermique, on peut considérer, sans engendrer d’erreur importante, que la valeur de P;

et P, est la méme pour les trois autres polyéthylénes étudiés.

A.3 Chaleur spécifique

Le DSC a été utilisé pour mesurer la chaleur spécifique des polymeéres en
fonction de la température. Parmi les quatre polyméres étudiés, seule la chaleur
spécifique du PEBDL 49851 a été mesurée directement, celle des trois polyéthylénes
haute densité a été estimée a partir des mesures effectuées antérieurement avec un autre
polyéthyléne haute densité (PEHD 12165 de DOW). Une régression linéaire de degré 1
a été appliquée pour relier la chaleur spécifique a la température.

Cp(N)=C1+Co - T (J/kg°C) (A4)

ou C; et C; sont des constantes et T est en degré Celsius.

Les résultats obtenus sont présentés a la figure A.5 et le tableau A.2 résument les

parameétres C; et C> obtenus.
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Figure A.S Evolution de la chaleur spécifique des polyméres fondus en fonction

de la température.

Tableau A.2 Parameétres de la régression linésire reliant la chaleur spécifique et
la température (équation A.4).

PEBDL 49851 1587 7.01

PEHD (PEHD 12165 de DOW) 819 11.69
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B. RHEOMETRE A PLAQUES PARALLELES CSM

B.1 PREPARATION DES PASTILLES

1l s’agit d’une étape préliminaire avant le passage au rhéométre. Elle se déroule
- en trois parties : le mélange au brabender (si le polymére doit étre stabilisé€), le moulage
des pastilles, et le refroidissement.

B.1.1 Mélange au brabender

Ce passage est nécessaire si on doit ajouter du stabilisant a notre polymeére.
Sinon, on passe directement a la deuxiéme partie. La procédure suivante est suivie pour

obtenir un bon mélange :

mettre en chauffe le mélangeur (200°C);

imposer un couple (vitesse de rotation des mélangeurs) constant : 40 RPM;
introduire une vingtaine de grammes de notre polymeére (capacité maximale
du mélangeur), auquel on ajoute 0.2 a 1% de stabilisant IRGANOX 1076
par exemple);

mélanger pendant 5 & 10 mn;

retirer le mélange.
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B.1.2 Moulage des pastilles

Le moulage des pastilles est fait a ’aide d'une presse a plaques.

la matiére est déposée sur un gabarit (plaque avec huit trous de forme circulaire);
le gabarit est ensuite installé entre deux plaques recouvertes de papier
d’aluminium puis comprimé a I’aide d’une presse chauffée a environ 200°C;

le cycle de mise en charge suivant est suivi pour éviter la formation de bulles et

minimiser les contraintes induites dans le polymeére:

une tonne pendant une minute pour bien remplir le moule;
repos de 30 secondes pour permettre le dégazage;

deux tonnes pendant une minute;

repos de 30 secondes;

bl o

trois tonnes pendant une minute.

B.1.3 Refroidissement

Suite au cycle de moulage, le systéme est refroidi dans une presse froide afin de

maintenir le polymére sous pression et réduire le retrait.

Les pastilles sont ensuite démoulées et prétes a étre étudiées au rhéomeétre.
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B.2 RHEOMETRE A PLAQUES PARALLELES CSM

B.2.1 Principe de fonctionnement

11 existe plusieurs types de théométres selon leur géométrie :

Géométrie plan—plan (gradient du taux de déformation selon R);
Géométrie plan—cone (taux de déformation constant);

Type couette (cylindres emboités);

Type capillaires.

Le rhéométre CSM est de type plan—plan et fonctionne & contrainte imposée. Il est
composé de deux plateaux circulaires dont un est fixe (figure B.1). Un couple est

imposé et la déformation résultante est mesurée.

o (vitesse angulaire)

« gap » { S
plaque chauffante _"a =

et isolant

plateau mobile

plateau fixe

Figure B.1 Schéma du rhéométre a plaques paralliéles CSM.
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B.2.2 Programmes de mesure

Le rhéométre est contrdlé par un ordinateur et plusieurs programmes de mesures
peuvent étre utilisés. Cette section résume les deux programmes qui ont €té utilisés.

a) Détermination de la zone linéaire

Le programme STRESS SWEEP a d’abord été utilisé pour déterminer la zone
linéaire de déformation des polyméres. Ce programme permet, comme son nom
I'indique, de faire un balayage en contrainte et de mesurer la déformation
correspondante pour une fréquence d’oscillation donnée. On peut ainsi déterminer la
plage de déformation pour laquelle la viscosité demeure constante (zone lin€aire). Ce
test est répété a une fréquence faible (0,01 Hz) et & une fréquence élevée (20 Hz) afin de
cibler, si possible, une déformation pour laquelle le polymére a un comportement
linéaire pour les deux fréquences.

A partir des tests effectués & 190°C et 207°C, on a choisi une déformation cible
de 5% pour laquelle les trois polyméres testés (PEBDL 49851, PEHD 2027 et
PEHD 43542N) présentent un comportement linéaire aux deux températures.

b) Balayage en fréquence

Une fois la déformation cible déterminée, on peut procéder au balayage en fréquence a
’aide du programme OSCILLATION pour mesurer le module élastique et le module de
perte en fonction du cisaillement. Ainsi, pour chaque fréquence sélectionnée, 1’appareil
ajuste la contrainte appliquée par itération jusqu’a ce que la déformation corresponde a
la déformation cible. Les mesures sont alors enregistrées et on obtient entre autres
I’évolution de la viscosité complexe, du module élastique et du module de perte en
fonction de la fréquence.
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Procédure expérimentale

La procédure suivante est suivie pour lancer un test :

mise en chauffe du rhéomeétre a la température désirée;

réglage du « gap » zéro de I’appareil (position ou la plaque supérieure frdle la
plaque inférieure);

mise en place de la pastille;

abaissement du plateau supérieure de fagcon a écraser légérement la pastille

fondue;

5. nettoyage des bavures de polymeére autour des plaques;

B.2.4

abaissement de la plaque supérieure de quelques microns de fagon a former un
léger « bourrelet » sur le bord des plaques;

inscription de la valeur du « gap » a I’ordinateur et des autres paramétres d’étude
associés au test (température, fréquences d’oscillation, déformation cible, etc.);

lancement du test.

Module élastique et module de perte

L’évolution du module élastique G’ et du module de perte G’° du PEBDL 49851

est présentée a la figure 4.2 et les mesures de viscosité complexe des trois polyméres
(PEBDL 49851, PEHD 2027 et PEHD 4352N) sont présentées a la section 4.3. La
figures B.2 compare I’évolution des modules G’ et G’’ obtenue pour les trois polyméres
a 190°C.



181

108 . . r .
100 4 2 88
ﬁ‘%- :
1004 .ﬂl 3
3 oo° o a
4 o
é E o o a Bs* - . ;
Z " o s e ]
(&) [ a &
s~ 1%y o 4° . ® G :PEBDL 49851 | 1
o 3 o ot O G :PEBDL 49851
F 2 ? & G :PEHD 2027
wy e 4 O G :PEHD 2027 1
3 [ ] A G PEHD 435N 3
10°-§ R ‘ A G";PEHD 4352N
E [ ]
10. oY L] ) e L3
0.001 0.01 0.1 1 10
Fréquence d'oscillations (rad/s)

Figure B.2 Evolution du module élastique G’ et du module de perte G’’ des trois
polyméres étudiés en fonction de la fréquence d’oscillation (190°C,
5% de déformation).
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C. RHEOPLAST

Le rhéoplast a été utilisé pour étudier le comportement du polyéthyléne haute
densité DMDC-6400 de Pétromont lors d’un stage réalisé au Centre de caractérisation
des matériaux (CEMEF) de I’Ecole de Mines & Nice, en France.

La section C.1 décrit le fonctionnement de I’appareil, la section C.2 résume les
expériences qui ont été menées sur cet appareil, et la section C.3 présente la démarche

expérimentale suivie pour faire les mesures.

C.1 Description de I'appareil

Le rhéoplast est un rhéométre qui permet un pré-cisaillement de la matiére avant
qu’elle ne soit injectée dans le capillaire. L’appareil est composé principalement d’un
piston d’alimentation, d’un piston d’injection et d’un réservoir de forme cylindrique de
16 mm de diameétre (réservoir conique également disponible) auquel on ajoute la filiére
désirée. Voici une description des différentes phases du cycle de fonctionnement de

I’appareil qui sont controlées par ordinateur (figure C-1):

1. alimentation : Le piston d’alimentation est 4 sa hauteur maximale et permet aux
pastilles de polymeére de glisser par gravité et de remplir la zone de pré-cisaillement
(paramétres a fixer : temps d’alimentation);

2. pré-cisaillement : Le piston d’alimentation comprime le polymére a une pression
fixée et le piston d’injection, positionné a la hauteur désirée, se met en rotation. Le
polymeére s’échauffe alors et fond pour remplir le réservoir. Le pré-cisaillement

cesse lorsque la pression dans le réservoir atteint une valeur critique ou lorsque le
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temps de pré-cisaillement maximum fixé est atteint. (paramétre a fixer : pression
d’alimentation, position du piston d’injection, vitesse de rotation, pression critique

dans le réservoir, temps maximum de pré-cisaillement) ;

3. positionnement : le piston d’injection descend et se positionne dans le réservoir

(paramétre a fixer : position du piston d’injection, vitesse de positionnement);

4. relaxation : temps alloué au polymére pour relaxer aprés le positionnement du piston
d’injection (paramétres a fixer : temps de relaxation, vitesse du piston d’injection

« généralement nulle ») ;

5. mesure : le piston d’injection se déplace a vitesse constante durant une période de
temps fixée. Un capteur mesure alors la pression a la base du réservoir prés de
’entrée de la filiére et le profil de pression est tracé sur papier pour permettre de
visualiser I’évolution de la pression au cours de la mesure. La valeur finale mesurée
est enregistrée dans un fichier. Un total de 17 mesures peuvent étre effectuées au
cours d’'un méme cycle et la course totale du piston d’injection disponible est de
50 mm. (paramétre a fixer pour chaque mesure : vitesse du piston, temps de

mesure) ;

6. purge : une fois toutes les mesures complétées, le piston d’injection compléte sa
course et purge le polymére restant dans le réservoir. (parameétre i fixer : vitesse de
purge du piston) ;

7. attente : les pistons d’injection et d’alimentation se replacent a leur position initiale.

Les accessoires secondaires utilisés sont les suivants :

e un capteur de pression 2 membrane (0-345 bars );
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e deux thermocouples fixés a la paroi du réservoir et de la filiére ;

e un thermocouple permettant de mesurer la température du polymére a la
sortie de la filiére ;

e un systéme d’acquisition du profil de pression sur papier ;

® un systéme de controle du rhéoplast et d’acquisition des données (ordinateur).

descente Ju piston @
vitesse constanie

piston central en rotation

pision annulaire qui
comprime les granulés

granulés solides a———d

fourteau thermostaté =

entrefer Q.5 mm
matériau fondu

réservoir

capillaire t

Figure C.1 Schéma du rhéoplast.
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C.2 Filiéres utilisées et conditions opératoires
Le tableau suivant résume, pour chaque expérience, la géométrie de la filiére

utilisée ainsi que la température. Il est A noter que ces expériences sont classées selon

I’ordre dans lequel elles ont été effectuées.

Tableau C.1 Résumé des expériences menées sur le rhéoplast.

I

1
2 0,93 8
3 16
Non
4 4
5 210 1,39 8
6 16
7
8 2 8 Oui
9 16
10 4
11 16
1,39
12
13 190 0
14
15 0,93 8 Oul
16 16
17 4
18
210 1,39
19 16
20 0
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Ainsi, trois séries de filieres de diameétre différent ont été utilisées, soient
0,93, 1,39 et 2 mm. Pour chaque série, les rapports longueur sur diamétre (L/D)
disponibles sont 4, 8 et 16 (filiére trou de 1,39 mm de diamétre également disponible).
Ces filiéres ont toutes une entrée convergente de 90°. A I’aide de ces filiéres, les effets
de la géométrie sur la courbe d’écoulement et sur ’apparition des défauts ont pu étre
mis en évidence. Il est 4 noter qu’une seule série d’expériences avec les filiéres de 2
mm de diamétre a été menée, car la vitesse de piston de I’appareil est limitée a 10 mm/s
et ne permet pas d’atteindre des taux de cisaillement suffisamment élevés. On est dans
ce cas limité a 1’étude de la branche I de la courbe d’écoulement.

Deux systémes de contréle composés d’un élément chauffant, d’un contréleur et
d’'un thermocouple permettent d’ajuster la température de la paroi du réservoir
cylindrique et de la filiére a la valeur désirée. Les six premiéres expériences ont été
réalisées en maintenant la température des parois constante 4 210 °C. L’analyse des
résultats obtenus a permis de constater un échauffement important de la matiére au fur
et 3 mesure que le taux de cisaillement augmente. Cette sensibilité de la température au
taux de cisaillement est observée surtout pour des conditions d’écoulement en branche I.
Un thermocouple a donc été utilisé dans les expériences subséquentes afin de mesurer
directement la température de la matiére a la sortie de la filiére et ajuster a la baisse la

température de la paroi.

Le pré-cisaillement appliqué est faible, un espacement de 3 mm est laissé entre
le piston et le réservoir, la vitesse de rotation est fixée a S0 tpm et la pression appliquée
par le piston d’alimentation est de 10 bars. Selon la température de la paroi, le temps de
cisaillement nécessaire pour faire fondre la matiére et remplir le réservoir varie de 15 a

30 secondes.

Des échantillons d’extrudat ont été conservés pour faciliter I’analyse des
résultats et permettre une visualisation des défauts. Pour les expériences 12 a 20, le
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refroidissement s’est fait a ’air libre sur une surface de carton pour éviter les
déformations trop importantes de I’extrudat. Ces échantillons permettent de comparer
de fagon qualitative I’aspect de I’extrudat selon la géométrie et les conditions
opératoires et de mieux comprendre le comportement du polymére dans la zone
instable. On a répété |’expérience 19 en trempant les échantillons a I’eau tiéde dés leur
sortie de la filiére afin de figer la morphologie et éviter une relaxation des défauts. Ces
échzntillons ont éte utilisés pour faire une quantification détaillée des défauts observés.

C.3 Démarche expérimentale

La démarche généralement suivie pour chaque expérience est la suivante :

1. nettoyage des parois internes de la filiére en injectant du polymére a grande
vitesse (une ou deux fois) ;

2. pour chaque vitesse de piston sélectionnée, mesure de la température du polymeére
dans la filiére a I’aide d’un thermocouple et ajustement de la température de la
paroi (mesure possible jusqu’a 2000 s™* seulement) ;

3. mesures effectuées par tranche de 250 s™' sur la branche I, 50 s dans la zone
oscillante et de 500 ou 1000 s™ sur la branche II. Les points critiques délimitants
la zone oscillante sont déterminés a 50 s prés. Pour chaque mesure, la
température de la paroi fixée ainsi que le temps de pré-cisaillement nécessaire
pour remplir le réservoir sont notés. Pour certaines expériences, des échantillons
sont également récupérés pour chaque mesure en inscrivant le sens de

I’écoulement.



188

D. SIMULATION DE L’ECOULEMENT DES POLYMERES PAR
DIFFERENCES FINIES

La température a un effet important sur I’apparition et le développement des
défauts. Par exemple, le défaut de type oscillant apparait a une contrainte de
cisaillement a la paroi plus élevée lorsque la température augmente. Il est donc
important de bien contrdler la température moyenne du polymeére dans la filiére pour
réaliser une étude significative. Malgré le fait que la température dans le réservoir soit
bien contrélée, celle a la sortie peut varier grandement di a la dissipation visqueuse
dans la filiére et a I’échange de chaleur avec la paroi. Ainsi, la température de sortie est
influencée par la géométrie de la filiére et le débit d’extrusion. Comme il est difficile
d’obtenir une mesure précise a la sortie sans modifier I’écoulement, un programme
TurboPascal a été développé pour simuler les effets thermiques dans la filiére et prévoir

I’évolution de la température selon la géométrie d’écoulement et le débit.
Les équations utilisées pour faire les calculs ainsi que les hypothéses de travail
sont présentées a la section D.l1. La section D.2 présente le maillage utilisé et les

équations discrétisées. L’algorithme du programme est décrit a la section D.3, et
finalement, la section D.4 présente un exemple des résultats obtenus.

D.1 Equations et hypothéses de caicul
a) Hypotheéses

e régime permanent (& 5e =0)
e écoulement laminaire;



o effets de bouts négligeables sur le profil de vitesse;

e conduction axiale négligeable;

e termes d’inertie négligeables;

e v.etvgnuls

e pas de glissement a la paroi.

b) Equations
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A partir des hypothéses qui sont posées, I’équation de continuité et les bilans de

quantité de mouvement et de chaleur se simplifient comme suit :

° Eguation de continuité

2 (.)=0

e Bilan de quantité de mouvement

oP (10
o--F- (26w
. = &J
= N or
¢ Bilan de chaleur
; or 10 ov,
Pcpvzg= :"a—r'(’%))"'fn( 6r)
dans le polymeére (D.5): a la paroi (D.6):
q, ="ka—T q- =h(Tm -Tp)

or

D.1)

(D-2)

(D.3)

D4)
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ou T, correspond a la température du polymére a la paroi, et 7}, celle de la paroi.
e Autres équations utilisées
Coefficient de convection :

Le coefficient de convection a la paroi / est utilisé seulement si l'utilisateur
choisi de considérer une loi de refroidissement de Newton a la paroi (le programme
permet également de considérer des conditions isothermes a la paroi), et il est estimé a

partir du nombre de Nusselt.

_Nu-k c(G‘zyg -k
h= D, D ®©-D

o (-]

ou D, correspond au diametre de la filiére, c est une constante empirique qui est estimée
a partir des mesures expérimentales, et Gz représente le nombre de Graetz
(équation D.8).

Gz="2Cr (D.8)

ou r est le débit massique et L, 1a longueur de la filiére.
Propriétés physiques des polymeéres :

La viscosité 7 suit le modéle de Carreau modifié par Yasuda (équation 4.2). La

densité p, le coefficient de conductivité k et la chaleur spécifique ¢ p sont définis a

I'annexe A.
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Effets d’entrée :

Afin d’estimer correctement la pression dans le réservoir et I’échauffement a
I’entrée de la filiére, une équation empirique a été déterminée a partir des résultats
expérimentaux.

Comme il a été mentionné a la section 4.3.2, on suppose que la perte de pression
i ’entrée suit une loi de puissance en fonction du taux de cisaillement apparent i la
paroi de la filiére (équation 4.1). A partir des valeurs de n et m calculées (tableau 4.5),

on a obtenu une équation générale de ces deux parameétres en fonction de la température
T et du rapport de contraction a I’entrée C (équation D.9 et D.10).

m=(m —m,-T)+m,-C D.9)
n=(m-n,-T)+n,-C (D.10)
Les valeurs des paramétres de ces deux équations sont résumées au tableau D.1.

Tableau D.1 Valeurs des paramétres des équations empiriques de perte de

pression a I’entrée.

plate 8.85 | 0.710
conv. | 8.64 | 0.736

PEBDL 49851

plate 9.12 | 0.744
PEHD 2027 0.0235 | 0.0229 | 0.00156 | 0.00146
conv. 891 | 0.770

plate 793 | 0.752

PEHD 4352N
conv. 7.72 | 0.778
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Ces paramétres sont trés approximatifs compte tenu du nombre limité
d’expériences réalisées, principalement dans le cas des deux polyéthylénes haute

densité, mais les résultats obtenus sont tout de méme satisfaisants.

Une fois la perte de pression a l'entrée déterminée, on peut estimer
I’échauffement du polymére a I’entrée en supposant que I'écoulement & l'entrée est
adiabatique (équation D.11).

D.11)

D.2 Maillage, conditions frontiéres et discrétisation des équations

a) Maillage

Le maillage utilisé est en coordonnées cylindriques & deux dimensions (r et z).
Il est composé de M mailles dans la direction axiale (z) et de N mailles dans la direction

radiale (r). L’indice i est associé a la position z et I’indice j correspond a la position r.

La pression P;j, la températue T;;, la densité p;; et le coefficient de conduction
ki; sont définis au centre de la maille. Le taux de cisaillement y;; et la viscosité 7;; sont
calculés dans le coin supérieur droit de la maille. Finalement, la vitesse v;; est définie
au centre de 1’aréte droite de la maille (figure D.1).



@ ® L
i +1
[ ® —> @ )
i-1 s j iy i+1 ’ I
o . [ J ®
ij-1
Figure D.1 Maillage du programme
b) Conditions frontiéres
Température :
ai=0 - T,;=T, (température du réservoir);
ai=1 - T,y=T, + AT op (échauffement a I’entrée);
aj=0 - T.o=T: (symétrie au centre);
aj=N - Tin="T, (température de la paroi);
ou - gr=hTin-Tp) (loi de refroidissement).
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vitesse :

aj=0 - Vio =Viz (symétrie au centre);

aj=N+1 - ViN+l = -Vin (contact collant).

¢) Discrétisation des équations

Bilan de quantité de mouvement (équation de mouvement)

pour i allantde 1 A M, et pourjallantde 1 a3 N,

0=

PMJ - PtJ ) 1 [ (i”r'.j (vi,j+l —Vij ))-((J - 1)'7:'.;'—1 (vi,j ~Vija1 ))
R

8 +(_J£-i) 7 J D.12)

N 2N

en isolant v;; on obtient

1 JR R R . .
L= A - —_in. .v...—l7i—=1. . .v. .

v,"] ((l—jh'.,j_l —j”h-’)[ (N 2N} N J"va;,j+l (] hl,}—lvt'_]—l] (D.l,3)

pour / allantde 1 a M-1,
A:Q,ﬂ{i)_ (D.14)

0

pour i égale M,

= (0-£,) (D.15)
L
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Bilan de chaleur

pour i allant de 2 a M, et pourj allantde 1 a N,

1) terme de convection forcée :

" or (T}j —7}-1,1')
pCp Vz—=pCp V'-_I'j-’_
L (D.16)
o Y
2) terme de dissipation visqueuse :
.Y 1 (D.17)
disip = q( a:J = 5[Dis_haut+ Dis _bas]) :

~2

T( Vijer ¥ Vi jm J _("u +"H~J'J (dis. visqueuse au dessus
e A 2 2

('I,, ;7 l.;) du point /) (D.18)

2 v

Dis _haut =

F[v,._ ;Y jJ—(VL 1V ] * (dis. visqueuse en dessous
(ﬂi,j—l +77i—1.j—l) 2 2 du point i,/) (D.19)

2 v

Dis_bas =

3) terme de conduction radiale :

2
li(,ﬁl}l kar+ra(kar) _ifor 9T oTok] ()
rl o o or rl or or? or or
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_jR R
"N (©:21)
pourj <N,
_61 _ (Ti,j+1 'I;’,j-l) D22)
- 2R
or R

8T _ (o1 + T jo — 2T3,))

= (D.23)
or? 7
k; i1 — ki i
_Z%=( 2 21%/1 1) (D.24)

pour j = /N (seulement si on suppose une loi de refroidissement a la paroi),

~T; i1

T .
Rh(T},j—Tp)+(i—l)§k w}y
N (D-25)

19 (g,)=-1
;)=
ror r R/N
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En se référant aux équations D.16 a D.25, on obtient I’expression de T;; suivante

sij <N,
pé p Vi, jli-1; + disi 1{ oT oT ok (1; j+l +Tx’,j—l)
ip+—| k—+rk——+rk
. L/M rl o oror (%v )2 2
hi T o
pCP t—l] 2k 6)
Da BT
sij=N,

pC, l“’1:"’-f~¢1Yt.s'qu+ [RhT +(’ l)k”'l]
r

u v

PCrVis; Nh (j-LkN
—L7 St ot
Z S

(D.27)

Bilan de masse :

JR RYR _ -
2::2,0 s J[N 2N)N " D-28)
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D.3 Présentation du programme

D.3.1 Algorithme

La figure D.2 présente I’algorithme de calcul du programme. La prc;,miére étape
consiste, une fois que les parameétres de la simulation sont définis, a calculer le taux de
cisaillement apparent dans la filiére pour déterminer la perte de pression et
I'échauffement 4 DP’entrée. = Le maillage est ensuite initialisé en estimant la
température T;;, la pression P;; et la vitesse v;; de chaque maille, puis un calcul itératif a
boucles imbriquées est amorcé pour calculer les nouvelles valeurs de T;;, P;; et v;; &

I’aide des équations présentées précédemment.

D.3.2 Fonctions, procédures et variables globales

Cette section présente une description sommaire des fonctions (tableau D.2), des

procédures (tableau D.3) ainsi que des variables globales (tableau D.4) du programme.

a) Fonctions

Tableau D.2 Description des fonctions du programme.

Aide mathématique; revoir X a la puissance Y.

Coef k Calcul le coefficient de conductivité thermique k selon la température.

Densite Calcul la masse volumique du polymére selon la température et la pression.

Etha 0 Calcul la viscosité a cisaillement nul 7, selon la température.

Cp Calcul la chaleur spécifique C, selon la température.

Cocf b Calcul le coefficient de transfert de chaleur i selon le débit massique, le
- coefficient du conduction thermique k et la géométrie de la filiére.

Visco Calcul la viscosité 7 de la maille ij selon la température et le gradient de

vitesse local.




Cailcul de v,,,

Calcul de P, et de I'échauffement .
a l'entrée de la filiére

- Initialisation du malllage (7. P vetp)
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i T,y = Teampont,,

i V= Vitampon;; =

i
 Calcul de v, |

| Calcul de v,

. T NON
< VI Veampon; . —

T~ -

. Oul

| Calcul du Qmas, ;

/ ™~

— -~ NON
Pl Qmas,. Qimposé /-—--——v P. =P, +( leposé-omas)

\\/
" oul
- Calcul de P, M, K|

) 7-, v= namponzu. —_

Calcul de T,

~" T~ NON
<7',_,.' Ttarnpanzﬁ
\/_/,
; OUI

-

7

NON

<7-,_,: Trampon1,, -

~~ —

\\/
L OUI
. Sauvegarde des résuitats |

Figure D.2  Algorithme du programme.
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Tableau D.3 Description des procédures du programme.
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el:met I’acquisition des aramétres de la simulation (c du
polymeére, géométrie de la filiére, conditions thermiques i la paroi et
dans le réservoir, résolution du maillage, etc.

Conversion

Convertit les variables en unités SI et calcule le débit volumique

moyen.

Cis_app

Calcule le taux de cisaillement apparent moyen dans la filiére selon le
débit massique, la température, la pression et le diamétre de la filiére.

Bagley

Estime la perte de pression a l’entrée de la filiére selon la
température, le rapport de contraction et la géométrie d’entrée.

Echauff entree

Estime 1’échauffement du polymére a I’entrée a partir de la perte de

pression estimée.

Initialisation

Initialise, pour chaque maille, la température (température du
réservoir plus I’échauffement a ’entrée) ainsi que la pression et la
vitesse (écoulement de Poiseuille avec une viscosité moyenne u

estimée a 77,/100).

Calcul vz

Calcule la vitesse et la viscosité de chaque maille a partir du profil de
pression (calcul itératif).

Calcul M

Calcule le débit massique de chaque tranche du maillage et compare
celui-ci avec le débit massique imposé. Incrémente la pression si le

critére de convergence n’est pas satisfait.
g P

Calcul_T

Calcule la température de chaque maille selon le profil de vitesse, la
température de la paroi et les propriétés physiques du polymére
(calcul itératif).

Calcul_Tbulk

Calcule le température « bulk » du polymére a la sortie de la filiére
selon la vitesse et la température des mailles.

Sauve_res

Enregistre les résultats dans un fichier texte.
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Tableau D.4 Description des variables globales du programme.

Cis_app moy | s Taux de cisaillement moyen dans la filiére.
Pent Pa | Chute de pression a I’entrée de la filiére.
Delta_ T °C | Echauffement a I’entrée de la filiére.
M g 30s 30s
£ 4 ' Débit massique.
M kg/s
Q m’/s | Débit volumique.
D_res_pouce | Pouce | =
Diamétre du réservoir.
D res m
D mm mm | Diamétre de la filiére.
R m | Rayon de la filiére.
L m | Longueur de la filiére.
Real |L D () | Rapport L/D.
Temp 0 °C | Température du polymére dans le réservoir.
Echauff °C | Echauffement moyen du polymére dans Ia filiére.
T _bulk2 °C | Température « bulk » a la sortie de la filiére.
T_max °C | Température maximale atteinte par le polymére.
Tp °C | Température de la paroi de la filiére.
Variation de la température entre deux boucles
Erreur_sur T °C L.
d’itération.
Pression de la tranche 1 calculée avant d’inclure les
P _ini Pa .
effets thermiques.
Variation de la pression de la tranche 1 due aux
Chute P Pa .
effets thermiques.
NN (-) | Nombre de subdivisions dans la direction radiale.
Integer | MM () | Nombre du subdivision dans la direction axiale.
i (-) | Coordonnée axiale d’une maille.
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() | Coordonnée radiale d’une maille

Compte le nombre d’itérations sur la température
Compteur Q) ..

(boucle principale).

Compte le nombre d’itérations sur le débit
Compteur M | (-) .

massique.

Compte le nombre de mailles dont la nouvelle
T faux (-) | température calculée ne respecte pas le critére de

convergence (boucle principale).

Permet de sélectionner la condition thermique a la
Choix O] ) o . .

paroi de la filiére (isotherme ou convection).

Integer Permet de sélectionner le choix du polymeére

Choix_pol Q)

(PEBDL 49851, PEHD 2027 ou PEHD 4352N).

Permet de sélectionner la géométrie d’entrée de la
Choix_entrée ¢-) .

filiére (convergente ou plate).

Coordonnée en z de la maille ou la température est
Coord z ) .

maximale.

Coordonnée en r de la maille ou la température est
Coord_r ¢-) .

maximale.

Permet d’indiquer, pour la procédure Cis_app, si les
Stade (-) |calculs itératifs ont été faits (la procédure est

appelée avant et aprés ces calculs).

Indique VRALI si toutes les tranches du maillage ont

Boolean | Conv_ M - L R
un débit qui respecte le critére de convergence.
Cette variable est un tableau qui contient I’état ( P,
Maillage | Maille ) s .
v, T) et les propriétés (7, p et k) de chaque maille.
Cette variable est un tableau qui sert de tampon
Test T | T_ref )

pour retenir la température de chaque maille.
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D.4 Exemple des résultats

Tous les résultats sont inscrits dans un fichier "text”". On obtient entre autres les
informations suivantes pour chaque maille: vitesse, température, pression, viscosité,
densité, conductivité. Les figures D.3 a D.5 donnent un apergu des profils de vitesse, de
température et de pression obtenus pour la simulation suivante:

PEBDL;

Diamétre = 2 mm;

L/D=24;

Entrée plate;

Température a 'entrée = 190°C;

® ¢ & & v o

Température de la paroi = 171 °C;

Conditions isothermes a la paroi;

position radiale §sm)

0 Y T v T —— T
0.00 0.05 0.10 0.1§ 020 025 0.30 0.35

vitesse (m/s)

Figure D.3 Profil de vitesse prés de la sortie de la filiére (PEBDI, 190 °C,
. D=2mm, L/D=24, 0,5 g/s, isotherme i la paroi).
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200 3 | _g— prés de la sortie ¢ = 46 mm)

—O— prés de fentrée (z = 8 mm)
0 . . v v ! v
185 170 175 180 188 190 195 200

Température (°C)

Figure D.4 Comparaison du profil de température a I'entrée et & la sortie de la
filiere (PEBDI, 190 °C, D=2mm, L/D=24, 0,5 g/s, isotherme a la

paroi).

Pression (MPa)
-]

10 -

0 10 20 30 «© s0
Position axiale (mm)
Figure D.S Profil de pression le long de la filiéere (PEBDI], 190 °C, D=2mm,
L/D=24, 0,5 g/s, isotherme a la paroi).

Les valeurs calculées correspondent bien dans I'ensemble avec celles mesurées

expérimentalement.
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E. MESURE DE LA VITESSE PAR EFFET DOPPLER

Un laser a effet Doppler est utilisé pour mesurer la vitesse de I’extrudat a la
sortie de la filiére. Ces mesures sont principalement utilisées dans 1’étude du défaut de
type oscillant (chapitre 6), mais également pour vérifier la stabilité de 1’écoulement
lorsque le défaut de type peau de requin est présent (chapitre 5).

La section E.l1 explique d’abord ce qu’est I’effet Doppler, et comment il est
possible de mesurer la vitesse d’un fluide a partir de ce principe physique. La section
E.3 décrit ensuite le logiciel FLOW qui permet I’acquisition des données.

E.1 L’effet Doppler

L’effet Doppler est observable chaque fois qu’il y a un mouvement relatif entre
une source qui émet une onde et le récepteur qui la capte. Ce mouvement relatif
modifie la fréquence a laquelle le récepteur pergoit 1’'onde. Lorsque la source et le
récepteur se rapprochent, ce demier pergoit une fréquence plus élevée que la fréquence
réelle émise par la source. Inversement, lorsqu’ils s’éloignent, la fréquence pergue est
plus basse. On observe un exemple de ce phénoméne en course automobile. Le
spectateur percoit un son aigu lorsque la voiture s’approche, et un son grave lorsqu’elle
s’éloigne  (figure E.1).

Cet effet , qui s’applique a tous les types d’ondes, doit son nom au physicien
autrichien Christian Johann Doppler (1803-1853), qui découvrit cet effet en étudiant la

fréquence d’ondes lumineuses.
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N gi
son grave —_— son qigu

Figure E.1 L’effet Doppler ; variation de la fréquence pergue par le récepteur

lorsque la source s’approche ou s’éloigne.

La fréquence pergue par le récepteur est égale a I’expression suivante

ol fet A représentent respectivement la fréquence et la longueur de I’onde émise par la
source. v, est la vitesse relative de la source par rapport au récepteur. Le signe positif
est utilisé lorsqu’elle s’approche, et négatif lorsqu’elle s’éloigne. Ainsi, en mesurant f°,
on peut déterminer la vitesse v, de ’objet si on connait 4 et /. Ce principe est utilisé par
les lasers pour mesurer la vitesse. Un signal lumineux (laser) de fréquence et de
longueur d’onde connues est envoyé en direction de 1’objet qui se déplace. Le signal
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réfléchit et revient vers le laser a une fréquence différente /. En mesurant cette

fréquence de retour, on détermine alors la vitesse de I’objet.

Bien que basée sur I’effet Doppler, la technique de mesure de la vitesse
d’écoulement d’un milieu continu est différente. Le laser doit étre placé de fagon
perpendiculaire a I’écoulement et deux signaux cohérents doivent étre utilisés pour créer
un systéme de franges planes perpendiculaires a 1’écoulement (figure E.2). Un moyen
utilisé pour créer ces deux signaux est de faire passer un faisceau laser a travers un
prisme pour le séparer en deux. Un des faisceaux passe ensuite a travers une cellule de
Bragg avant d’atteindre, avec I’autre faisceau, une lentille convergente qui permet leur
croisement. Au point d’intersection, il y a formation d’un réseau de franges

d’interférence paralléles constituant le volume de mesure.

4[/ / / // // // ///////////// i /:'-'m\‘_‘:_\)\‘\\\\\\\\ \\\\\\\ m N
‘&\‘ \\\\\\\\\\\\\\\\\\\\ | & S . /////

Figure E.2 Formation de franges d’interférence au point d’intersection des deux

faisceaux.
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L’espacement entre les franges dépend de la longueur d’onde des signaux A4 et de

I’angle d’intersection « entre ces demiers (équation E.2).

2 -sin(ﬁ) (E-2)
2

Lorsqu’une particule traverse les franges, elle disperse la lumiére a une
fréquence qui dépend de sa vitesse. Un photodétecteur capte le signal de retour, puis
calcule la vitesse de la particule a partir de I’équation E.3.

P
v,=f,-d= 2.sin(ﬁJ (E3)
2

ou v, représente la composante de la vitesse de la particule dans la direction normale au
plan des franges, et f; est la fréquence du signal mesurée par le photodétecteur.

Ce principe de mesure est souvent utilisé pour déterminer le profil de vitesse
dans les colonnes a bulles, en utilisant des particules ou des traceurs dispersés dans le
fluide.
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E.2 Utilisation du logiciel FLOW

Le logiciel FLOW est utilisé pour faire I’acquisition des données. Plusieurs

paramétres d’acquisition doivent étre fixés et les principaux sont présentés ci-dessous.

e Mode d’acquisition : continu ;
(Ce mode permet d’enregistrer les mesures dans un fichier) ;

e Fonction « stop and validated samples » activée ;
(cette fonction permet de conserver uniquement les mesures qui respectent le critére
de validation) ;

e HYVit : 800-1000 volts ;
(Contrdle le voltage des tubes photomultiplicateurs. Des essais ont démontrés qu’un
voltage entre 800 V et 1000 V permet d’obtenir de bons résultats (pourcentage élevé
de points validés)) ;

e Nombres de franges : 36 ;
(Le nombre de franges dépend de la taille des points mesurés. Il a été fixé
initialement a 36 et les résultats obtenus ont été satisfaisants) ;

e Nombre d’échantillons (number of samples) : 1000 ;
(Plusieurs points sont nécessaires pour étudier la variation de la vitesse dans le

temps).

Une fois les paramétres d’acquisitions fixés, la mesure est lancée. Les points
validés sont sauvegardés dans un fichier et les résultats statistiques sont
automatiquement calculés (équations E.4 a E.7) et affichés a I’écran.
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Vitesse Moyenne :

Vo _2ViAt E4)

2 At

ou V; est la vitesse du point /, et A4; est le temps de séjour du point i dans le volume de

mesure.
Variance :
>W,-7) A
2 2 Vi~ i
O pondiré =V = S Az, (E.5)
Ecart type :
52
o=V (E.6)
Turbulence :

(o
— E.7)





