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Chapitre 2 Modélisation de I'électrosoudage

2.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous allons nous intéresser @madélisation tant physique que

numérique de I'électrosoudage.

Dans le chapitre précédent, nous avons présentntzpt du soudage par électrofusion
appligué au PE. Nous avons mis en évidence a l'ade essai expérimental
I’évolution des champs de température au coursoddage. Certaines zones vont bien
au-dela de la température de fusion du PE (128 2Q 2C/min). Au cours du soudage
par électrofusion la matiére coexiste donc a I'étdide et a I'état fondu. Chaque état
possede ses propres propriétés thermiques et m@eaniEntre les deux, il existe une
zone de transition solide/fondu, au cours de ldguel matériau a un comportement
hybride. Pour caractériser au mieux I'évolution ldgat de la matiere au cours du
procédé, il est nécessaire de nous intéresseriagétiqeies de fusion et de cristallisation
du PE.

Nous allons donc dans la suite de ce chapitre pt&sene étude bibliographique sur les
lois de fusion et de cristallisation afin de chorselles qui nous semblent étre les plus
pertinentes pour notre étude. Dans un deuxiemesengus aborderons les modeles de
diffusion disponibles dans la littérature pour &nde trouver un critére pertinent

permettant de prédire la qualité de la soudure.

Le chauffage de la matiere entraine par ailleurs changement des propriétés
thermiques, parmi lesquelles la conductivité thequmi et le volume spécifique. Les
différentes techniques utilisées pour caractégssrdeux paramétres en fonction de la

température seront présentées.

En troisieme partie nous verrons comment identiigsr parameétres spécifiques aux

différentes lois pour le PE qui nous concerne.

Enfin, nous passerons en revue les différents med@umériques disponibles,
susceptibles d’étre utilisés pour modéliser un @décde soudage. Nous tenterons

notamment d’en identifier les limitations afin d®poser quelques voies d’amélioration.
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Chapitre 2 Modélisation de I'électrosoudage

2.2 Modéles physiques

Nous allons tout d’abord nous intéresser aux phénmas et aux mécanismes qui
accompagnent le processus de cristallisation et'icentification des modeéles
susceptibles de les reproduire. Nous procéderonséiae pour I'étude de la fusion.

Nous étudierons ensuite les phénoménes d’adhégisars large entre deux matériaux

Les modeles font généralement apparaitre diveranpetres caractéristiques. Nous
verrons quelles méthodes permettent de les idengbur un matériau donné.

2.2.1 Ciristallisation

Le changement de phase en cristallisation est i@saame température de transition et
une chaleur latente de transition a caractére eruilue.

Le processus de cristallisation des polyméres seistallins se produit en trois étapes :

= La germination : c’est I'étape pendant laquelle gesnes cristallins sont formes.
On distingue deux modes de germination : la gerionainstantanée, pour
laquelle la fréquence d’activation des germesst tres élevée et I'ensemble des
germes commencent a grossir simultanément, etriaigg&tion sporadique pour
laquelle q est faible et 'amorcage des germes a lieu toutlamg de la

cristallisation.

» La croissance des cristaux : pendant cette étapegristaux se développent a

partir des germes.

» Le perfectionnement : il correspond a une étapeedeangement des structures
cristallines. On utilise parfois également le ternde « cristallisation

secondaire ».

L’objectif dans ce paragraphe est d’identifier desdeles capables de rendre compte de
la cinétique de cristallisation globale, c'est-gedie décrire I'évolution de la fraction de
polymere transformé en entités semi-cristallines fenction du temps et de la
température. Ces cinétiques, qualifiées de globplesnent en compte les phénomeénes
microscopiques de germination et de croissancetr@icement aux approches utilisant

le formalisme thermodynamique pour décrire lesetaje germination et de croissance,
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Chapitre 2 Modélisation de I'électrosoudage

ces théories ne nécessitent pas une connaissaraidédédes phénomenes mis en jeu
[Parent, 2006].

Les théories de cinétiques font appel aux hypothegirantes :

Le volume de I'échantillon est considéré constamdant la cristallisation,
» La répartition des germes potentiels est uniforaresde volume de I'échantillon,

= Une entité cristalline (cristallite) peut prendreigieurs géométries : des tiges
dans un échantillon linéaire, des disques dans<handillon plan et des spheres

dans un échantillon tridimensionnel,

» La disparition des germes n’est possible que paradion ou par absorption par

une entité semi-cristalline en croissance.

Kolmogorov en 1937 a proposeé I'un des premiers esdde cinétique de cristallisation,
qui relie le taux de cristallinité au nombre moyedmn cristallites formé par unité de
temps et de volume [Mendoza, 2005]. Il exprimealextde transformatioass, qui est le
rapport entre le volume transformé et le volumaltde I'échantillon, en fonction du
temps(t) dans le cas d’'une transformation isotherme ebeation de la températu(e)
dans le cas contraire (anisotherme). Le taux desfivamation s’exprime en fonction de

la partie solide. On le notera selon le cas :
a4(t) =1-exp- E(t)) 2-1
as(T)=1-exp- E(T)) 2-2

ou E(t) et E(T) correspondent a la probabilité pour qu’'une erttit§talline atteigne un

point quelconque du volume respectivement a uimsiu une température donnés.

Le taux de cristallinitXc(t,T) est déduit du taux de transformatmycomme suit :

Xc(t, T) = X, *ag(t,T) 2-3
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Chapitre 2 Modélisation de I'électrosoudage

ou Xc., estle taux de cristallinité maximal atteint par la ae¢ pour une condition de
refroidissement donnée. Ainsi a la fin de I'étape dhistallisation, si le taux de
transformationas atteint la valeur de 1, celui de la cristallinittaximal du PE en

question ne sera que de 40 a 80%.

2.2.1.1 Cas isotherme (température constante)

La cristallisation isotherme a été décrite par AvirdAvrami, 1939-1940-1941], puis
par Evans [Evans, 1945] et appliquée aux polymgaedeares [Meares, 1965] et Hay
[Hay, 1971]. En plus des hypothéeses décrites ctgesla théorie d’Avrami-Evans
consideére la fréquence d’activation des germes la vitesse de croissance des entités
semi-cristalliness constantes pendant la cristallisation. L’équatidivramireprésente
uniquement la proportion initiale de cristallisatides polyméres et ne prend pas en

compte la cristallisation secondaire.

Le taux de transformatiams est décrit comme suit :

as(t)=1-exp- K, (T)t") 2-4

ou n, I'exposant d’Avrami, est compris entre 1 et 4v&8keur dépend de la géométrie de
croissance des entités semi-cristallines et du numlgerminationK,, la constante
d’Avrami, dépend de la température, de la conceatreen germes et du mode de
germination. Les constantes d’Avrami sont résund@es leTableau 2-1en fonction du

mode de germination et de la géométrie [Sperlif§62 Robert, 1979].
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Chapitre 2 Modélisation de I'électrosoudage

Géométrie de croissance  Mode de germination A K n
3
Sporadique %”G 4 4
Sphérolites

Instantané 4 3 3

44 G* N
Sporadique %GZ-Q-d 3

Disques

Instantané TG3Nd 2

VZ) 2
Sporadique AG.q.d 2

Tiges

Instantané 2 1

1, nGNd

Tableau 2-1: Parametres d'Avrami théoriques poutriatallisation des polyméres en

fonction de la géométrie et du mode de germindtmerling, 2006]

Dans ce tablealN correspond au nombre de germed atl’épaisseur des disques ou au

rayon des tiges.

La valeur du coefficient d’Avranm obtenue par les auteurs pour le polyéthylene haute
densité est comprise entre 2.6 et 2.4 [Sperlind)6R0On notera que les valeurs
obtenues ne sont pas forcément entieres commes celprtées dans [Eableau 2-1
Ceci est justifié par le fait que la germinatiorest’ pas uniquement sporadique ou
instantanée. La vitesse de croissance des gerresispas constante jusqu’a la fin de la

cristallisation et leur répartition n’est pas né&a@dsement uniforme dans I'échantillon.

2.2.1.2 Cas anisotheme (vitesse de refroidissement comgtant

La théorie d’Ozawa [Ozawa, 1971] est la plus répamabur modéliser les cinétiques de
cristallisation a vitesses de refroidissement amss. Dans la littérature, elle a été
utilisée avec succes pour décrire la cristallisatamisotherme du poly(téréphtalate
d'éthylene) [Ozawa, 1971], du polyamide 6 [Kozloiv4®72], du polypropylene [Eder,
1983; Hammami, 1995] et du polyéthylene [Jiao, 2005
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Chapitre 2 Modélisation de I'électrosoudage

Sa théorie est basée sur le mécanisme décriKgarogoroy Avramiet Evanspour les
processus isothermes. La fréquence d’activatiorgdaneg) et la vitesse de croissance
du cristalG sont considérées comme variables, et le rappareé elles constant tout

comme l'est la dérivée de la température par rd@otemps :

G
q

= constante 2-5

On peut alors exprimer le taux de transformatigen fonction du ccefficient Avrami

n, de la constante d’'Ozawéo et de la vitesse de refroidissem&nt . Ces paramétre
dépendent aussi du type de germination et de lanéii® de croissance de la

cristallisation :

ag(t,T)=1-ex _%_C) 2-6
Tn

2.2.1.3 Cas anisotherme a vitesse de refroidissement queleo

Le refroidissement en électrofusion se fait & utesse variable [Gueugnaut, 1989]. La
théorie d’Ozawa ne permet pas de prendre en commgtéelle évolution de la vitesse de
refroidissement dans le temps. Nakamura et al. dhaka, 1972-1973] ont surmonté le
probleme en modélisant la cristallisation pour degles de refroidissement
guelconques. lls considérent que le processus idtllisation est un ensemble de
séquences isothermes infiniment petites [Wang, RAE3Smodele déNakamuraest en
réalité une généralisation de celuhdiami Le taux de transformation est exprimé sous

la forme :

as(t,T)=1-ex —UKN(T).dt] 27

avecKy(T) la constante dakamura etn le coefficient dAvrami

Afin de résoudre cette équation et de calculenl e transformations, Leblond et

Devaux [Leblond, 1984] ont utilisé une forme diffétielle de I'équation (2-7) pour la
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Chapitre 2 Modélisation de I'électrosoudage

simulation de la solidification de l'acier et lelaad de la variation du taux de
transformationas. Cette forme permet de s’affranchir du terme dépah du temps
[Fernandes, 1985].

En se basant sur ces travaux, Patel et al. [PE38l] ont procédé de méme pour le
polyamide 6. C’est cette formulation différentietiai est majoritairement utilisée dans
la littérature pour simuler la cristallisation dpslymeéeres dans des conditions de
refroidissement quelconques [Farjas, 2006; Zhal@§72 Galera, 2009; Antoniadis,
2011].

n-1

dag _ nKN(T)(l—aS)[In[ 1 H n 2-8
1-a;

dt

Expérimentalement, il n'est pas possible de mesdisrctement la constante de
NakamuraKy. Hieber [Hieber, 1995] a montré I'existence d’'ustation mathématique
entre les théories Avrami de Ozawaet deNakamura Cette relation mathématique

permet d’exprimeKy en fonction dél, ou en fonction d&o:

K, =K,"" 2-9
1/n

) __d(K," (1) 910
dT

Pour déterminer le taux de transformation en fomctie la constante Avrami les

équations (2-8) et (2-9) deviennent alors :

n-1

%:nK%(l—as)[ln( 1 Hn 2-11
1-a,

dt

Pour mémoireKa s’exprime en fonction de la vitesse de croissatceristalG (cf.
Tableau 2-). Il est donc nécessaire de la déterminer poucutal le taux de
transformation. Différents auteurs ont utilisé & effet le modéle de Hoffman et
Lauritzen [Hoffman, 1976 - 1997] qui décrit la @s@nce des cristaux a I'échelle
microscopique [Zhang, 2007; Galera, 2009; Antorsiaad11] :
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Chapitre 2 Modélisation de I'électrosoudage

-
G=G, Xy ———2— |Exp -———— 2.12
T.T.-T) RT-T,)

Avec Ky une constante dépendante du régime de croissdfncéenergie d’activation

relative aux mouvements macromoléculaires dansndu, T, la température a laquelle

les mouvements moléculaires sont figés (en généralee Tg-30 °C avecTqg la

température de transition vitreuse)Tet la tempéeade fusion.

Dans le cas d’'une germination sporadique en forenéige par exemple, la constante

d’Avrami s’exprime alors sous la forme :

< *
K, ="Gqd? =G, (g’ texg -——2— |rexg -—— 2-13
4 4 T.T.-T) R(T-T,)

La détermination des différents paramétres requiertgrand nombre de mesures
expérimentales. C’est pourquoi on préférera expriteetaux de transformation en
fonction de la constante @zawaKo. Les équations (2-8) et (2-10) donnent dans ce

second cas :

n-1

das - _nd(Kol/n(T)) (1—as){ln[ ! ﬂn 2-14
dt dT S

Ces équations basées sur les théori@zaivaet d’Avramine prennent pas en compte
la cristallisation secondaire qu’on pourrait avoins du refroidissement des polymeres.
Si I'on considére que la quasi-totalité de la aflgation a lieu au début de la
transformation, on peut en premiére approximatigrgliger les phénomenes de

cristallisations secondaires et donc se conteemnuthodes présentées ci-dessus.

2.2.2 Fusion

La température de fusion d’'un polymere corresponid d&empérature a laquelle le
polymére passe d'un état solide a un état fondu.flsion est une transition

endothermique.
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Chapitre 2 Modélisation de I'électrosoudage

A l'inverse de la cristallisation, la fusion faibbjet de trés peu d’études. Ceci est lié au
fait qu'a la température de fusion, le cristal dolymére fond rapidement et rend

difficile 'observation des phénoménes qui se dénaua cet instant [Cheng, 2008].

Maffezzoli et al. [Maffezzoli, 1989] ont développée méthodologie permettant I'étude
de la cinétique de fusion du cristal du PEEK dansddre du soudage. Cette méthode a
été reprise par Ageorges et al. [Ageorges, 1998Jievdeau [Nicodeau, 2005] pour
étudier la fusion du PEEK a haute vitesse de chgeffLe taux de matiere fondueest

décrit comme suit [Ageorge, 2002] :

=Kfi-a,) 2-15

dt

ou s est I'ordre de cinétique & une constante qui peut s’exprimer sous la fornrnae’

K = K, exj —=2 2-16
RT

ou Kp est une constante, e I'énergie d’activation du processus de fusion dstal.

loi de type Arrhenius :

Hehn [Hehn, 2006] dans ses travaux sur le soudagbqut-a-bout du PEHD, a simulé
la phase de fusion en suivant une théorie similaireelle utilisée pour décrire les
cinétiques de cristallisation. Le principal avartatg cette méthode est essentiellement
numérique, puisqu’il permet de développer un atbore unique a la fois pour la fusion
et la cristallisation. Comme nous le verrons aupitha suivant, c’est cette voie que
nous avons également choisie pour simuler le phénende fusion en définissant, par

analogie avec (2-14), la variation du taux de fi@msation liquide sous la forme :

ng -1

da =n, 4 M) (1—af){ln( L H X 2-17
dT 1-a,

ou K¢ est une constante comparable a la consta@eadvapour la cristallisation e

un coefficient comparable a celuiid/rami
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2.2.3 Diffusion macromoléculaire

Lorsque deux blocs d’'un méme matériau sont misoatact pendant une certaine durée
et & une température donnée, l'interface qui lgsrgéfinit par disparaitre, et les deux

blocs n’en forment plus qu’un. Ce phénoméne, d’irteoce dans le cas du soudage par
électrofusion, est un phénomeéne clé pour définjulalité d’'une soudure.

Les études qui traitent du mécanisme d’adhésionnuk®riaux polymeres entre eux
sont nombreuses. Dans le cas du soudage par fussomécanisme résulte de la

présence de deux phénomeénes : le mouillage et diffusion.

2.2.3.1 Les mécanismes

Le phénomeéne de « mouillage » fait intervenir mssions de surfaces en contact et
prédomine aux faibles températures inférieurestanaérature de fusion du polymere.

Ce phénomene a été décrit par Schonhorn et Shanpifiorn, 1965].

Le phénomene d’inter-diffusion des chaines macrémoaires (encore appelé
"phénomene de cicatrisation") se traduit par urhemétrement des macromolécules au
niveau de l'interface entre les deux polymeéressembler. Ce phénomene existe aux
températures et aux temps de soudage élevés [G#¥fR; Lavielle, 1984; Jud, 1979].
Pour que ce phénoméne ait lieu, les molécules dbiea effet étre suffisamment
mobiles. Il dépend de la capacité des macromolécales’enchevétrer et de la

compatibilité entre les deux polymeres assemblam{sRoyre, 1989].

Wool et O’Connor [Wool, 1981] ont proposé de représr le modele d’interdiffusion
macromoléculaire en quatre étapeg(re 2-1) :

= Etape 1: Réarrangement et rapprochement des ssirfateux surfaces sont
maintenues en contact et portées a une tempériudessus de la température
de fusion pour que les chaines macromoléculairgsi@®nt I'énergie cinétique

nécessaire a leur mobilitBigure 2-1 3.

» Etape 2 : Mouillage des surfaces (Figure 2-1 b).
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= Eape 3: Faible taux de diffusion, les macromolgsujlissent les unes par
rapport aux autres et s’enchevétrent de part etirdale I'interfaceKigure 2-1

C).

= Etape 4: Diffusion et équilibre, les macromolésules’interpénetrent
progressivement, jusqu’a atteindre I'équilibre m#fnment profondément. Les
macromolécules tendent alors a se relaxer et admedes conformations

énergétiqguement favorables par rapport a leur enagmentigure 2-1 d.

Interface Modéle Phases de cicatrisation

a) E 3 Réarrangement et
1§ anoroche des surfac

b) ’ ky Mouillage des surfac

d) N
Diffusion et équilibre

}ég Faible taux de diffusic

Figure 2-1 : Mécanismes impliqués dans la cicatrisationipterdiffusion moléculaire
[Wu, 2008]

2.2.3.2 Les cinétiques de diffusion par reptation

L’approche microscopique du phénomene [De Genr@s]l-1980-1982; Klein, 1979;
Wool, 1981] a été décrite sous la forme d’'un modiEeaeptation des macromolécules

se déplacant dans des tubes virtuels. Proposélémtent par De Gennes [De Gennes,
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1971], ce modéle a été détaillé dans différentgames [De Gennes, 1979 et Edwards,
1986].

Dans ce modele une macromolécule est isolée Vetueht. Elle est confinée dans un
tube dont la surface représente les points de codéala macromolécule avec le milieu
environnant a I'état fondu. Les seuls mouvemenssibtes des chaines correspondent a
leur déplacement dans le tube. La figure suivaigufe 2-2 illustre la position d’'une
chaine dans un tube (en griB).est la distance bout-a-bout d'une chainBge rayon

de giration défini comme une grandeur caractéustide la taille moyenne des pelotes

gue forment les chaines.

Ro

Figure 2-2 : Macromolécule emprisonnée dans un tube

On définit un coefficient d’'« auto-diffusion » darnse tube, Ds, caractérisant le
déplacement moyen des segments de la chaine dartsbée avec un temps
caractéristiquer qui correspond au temps nécessaire a une chaime@aéplacer d’'un

rayon de giratiory :

2
R

D
s T

2-18

Si on choisit un temps$ quelconque différent dez, on peut relier le déplacement

curviligne moyer<L2> de la chaine dans le tube au coefficiegpar la relation :

(L) = Dgt 2-19
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Le déplacement moyen individuel> 2, dans une direction quelconque est quant & lui
relié a la grandeusL2> par une relation de proportionnalité, soit :

(I 2>y2 = K.<L2>y2 2-20

D’aprés la relation (2-20), le déplacement moyediviluel de part et d’autre de

I'interface est lié Dsett :

(122 = K (D)2 2-21

La relation (1-21) est a rapprocher de la loi dHudion plus générale définie par

Einstein, a savoir :

<|2> = 2Dt 2-22

Dans le cadre de l'étude de la cicatrisation deufis, ou du soudage par fusion,
plusieurs auteurs ont relié théoriquement les pat@n thermiques et mécaniques
(facteur d’'intensité de contrainte, énergie de urgtcontrainte a la rupture) optimales
par l'intermédiaire de la relation (2-22). lls aaihsi obtenu une corrélation entre les
conditions thermiques du soudage et la qualitéadsudure [Wool, 1981 - 1989; Kim,

1983; Saint-Royre, 1989].

2.2.3.3 Application au soudage

Les différentes études menées chez GDF SUEZ margtenla résistance mécanique
de la soudure dépend de la densité d’enchevétrendestchaines macromoléculaires a
l'interface de soudage [Saint-Royre, 1989; Fedetspl987; Gueugnaut, 1989;
Nussbaum, 1991].

Saint-Royre et al. [Saint-Royre, 1989] en s’ingpirdu travail de De Gennes, de Wool

et de Kim, ont déterminé analytiquement un critgeebon soudage en fonction de la
vitesse de chauffage et de la température maxiatadmte. Les parameétres propres a ce
critere sont déterminés expérimentalement. Leudedexpérimentale a été réalisée en

deux temps :
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= Tout d’abord ils ont soudé deux a deux des lamellesPE de trés petites
dimensions avec des vitesses et des temps de apasflifférents,

» Puis ils ont réalisé des essais de décohésionadseinblage soudé (essais de
pelage).

A l'aide des essais de pelage, ils sont remontéstémpérature minimal&;, qu'’il est

nécessaire d'atteindre, pour une vitesse de clgasfefroidissement donnge , pour

obtenir une interdiffusion suffisante qui se traghdr une qualité de soudage acceptable
(Figure 2-3.

Mauvais soudage

Tm

>

Figure 2-3 Qualité du soudage en fonction de la vitesse defalge et la température

maximale atteinte

Pour déterminer la profondeur d'interpénétratiomimale <I,>> en fonction des

conditions de chauffagi, et T, , Saint-Royre et al. sont partis de I'équa(@i22).

lIs ont exprimé le coefficient de diffusidd qui varie avec la température suivant une
loi de typeARRHENIUS soit :

D(T) =D, @xr{— E—#j 2-23
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ou Dy est une constante intrinseque au matéfala constante des gaz parfaits (8.32
J.mol*.K?), etE” I'énergie d’activation de diffusion. Il s’agit da barriére d’énergie

que les macromolécules doivent franchir pour pauwvderdiffuser.
Un coefficient de diffusion moyenné sur l'intenallTo, T.], D, est donné par la

relation (2-24), soit :

Tm
D =(T, -T,)" O D(T) caT 2-24

TO
avec bla température a partir de laquelle l'interdiffusia lieu.

Quant au temps minimal de « bon » soudgag# peut étre exprimé sous la forme :

t, =2T, -T,)0 2-25

En reportant les expressions (2-24) et (2-25) temnslation (2-22) il vient :

Tm
<|mz> =2, =4T, -T,) T, -T,) 0 Dj D) T 926

To

Soit d'apres (2-23) :

2
b er <o, fouf - £
RT

4 7

On peut ainsi en déduire la grandéuproportionnelle a la profondeur de diffusion :

|m2 ty #
A:< >:jex - E 2-28
0 RT(t)

Pour déterminen, il est donc nécessaire de connaitre I'énergietiyation E*. Pour
cela il suffit de dériver I'équatio@-28par rapport al, puis en prenant l'inverse, on

obtient une forme plus simple :
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AT, _ <Im2> @x;{ E’ j 2-29
di 4D, RT,

Cette relation lie les conditions thermiques dedsge a la profondeur d’interdiffusion
de la matiere, et donc indirectement a la quaktéadsoudure.

E” et par voie de conséquence la profondeur de diffus, s'obtient finalement

graphiquement en prenant la forme logarithmiqué2d29), E étant proportionnelle &

la pente de la droitén dT’.“ =f 1 soit :
dr T

m

dT, (a)) &% 1
[ $m | = A" |+ 5 g 2-30
dt o, | R T

m

Ces auteurs ont par ailleurs évalué E# par visddsienainsi que par optimisation
numérique sur quatre PE aux comportements trééréiffs. lls ont ainsi montré que les
valeurs de ce parametre ainsi déterminées étarest groches de celle obtenue

graphiquement.

2.2.4 Conductivité thermique du polyéthyléne

La conductivité thermique correspond a la capagitta un matériau a conduire la
chaleur. C’est un phénoméne de transport d’énargegne depuis les molécules a
énergie moléculaire élevée vers les molécules eginéaible. Comme la température
plus élevée est associée a une énergie molécuplaiseélevée, le flux de chaleur par

conduction se produit dans le sens de la diminutsta température.

La conductivité des polyméres (de I'ordre d&" ¥0.m"K™) est cent fois plus faible que
celle des métaux. La structure moléculaire et lx t@e cristallinité peuvent avoir une
influence sur la conductivité thermique des polyesdiVoo, 1995; Dawson, 2006 ; Dos
Santos, 2013]. Dans le cadre du soudage, le matéribit un changement dans sa

structure en passant d’un état semi-cristallin @tahamorphe.
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Plusieurs auteurs se sont intéressés a I'étudeirdieidnce de différents parametres
physiques sur la conductivité des polymeres ersatit diverses techniques de mesures

ou d’analyses.

Chaque technique est adaptée a un nombre limiténatériaux, en fonction de ses
propriétés thermiques et de la température. Ouedr dans l'article de Rides et al.
[Rides, 2009] une description et une comparaisare axes différentes techniques. Elles

peuvent étre classées en deux grandes familles :

» Les techniques stationnaires, utilisées quand I¢enaa est dans son état
d’équilibre. L'inconvénient de ces techniques aselies nécessitent une durée

expérimentale assez longue pour atteindre I'éqeilib

» Les techniques non stationnaires qui permettemhelsurer la conductivité tout
au long de la phase de chauffage. Cette technitgsepte I'avantage de ne se

contenter que d'un temps d’expérience relativeraentt.

Pour mesurer la conductivité de matériau a faibledactivité thermique, comme c’est

le cas pour les polymeéres, on notera I'existencplalgeurs techniques adaptées :

1. La technique du « fil chaud » a été développééevjaarder Held et Van Drunen
[Van der Held, 1949]. Un fil chauffé est immergéngde matériau. La dissipation de la
chaleur est radiale a partir du fil dans I'échéontil Le changement de température dans
le fil est enregistré. Le tracé de la températurdidcen fonction du logarithme du temps
est utilisé pour calculer la conductivité thermigwe condition que la densité et la
capacité thermique du fil soient connues. Cettértiegie fonctionne bien pour les
mousses, les liquides et les polymeres fondus. Pasurer la conductivité des solides
il est possible d’adapter cette technique en platafil chauffant en sandwich entre
deux plaques du matériau a tester. Underwood dbi flynderwood, 1978] ont utilisé
cette méthode pour mesurer la conductivité de @lusipolyméres dont le polyéthyléne
et ont ainsi pu étudier 'influence des types dertiocouples sur les résultats obtenus.
Lobo et Cohen [Lobo, 1990] ont étudié grace a cetfene technique l'influence du

taux de cristallinité sur la conductivité des pogmes semi-cristallins.
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2. La « méthode flash » a été proposée par Parkel. gParker, 1961]. Une

impulsion d'énergie par laser chauffe un c6té daahantillon & faces planes et
paralleles. L'élévation de température sur la tciere du fait de I'apport d'énergie est
mesurée en fonction du temps [Taylor, 1999]. Ledaidevoir connaitre la densité et la

chaleur spécifique constitue le principal inconeénide cette méthode [Altun, 2008].

3. La technigue «Modified Differential Scanning Calodtry » est basée sur la
DSC qui est une technique d’analyse thermique csure le flux absorbé ou expulsé
par un matériau en fonction du temps ou de la teatpe. A la base, elle est utilisée
pour réaliser des enregistrements de thermogranteesristallisation ou de fusion.
Brennan et al. [1968] sont les premiers a avoir ififdodne DSC de type Perkin Elmer
pour pouvoir mesurer la conductivité thermique dlygetrafluoroethylene (PTFE). Un
échantillon de préférence en forme de disque esepllans une des cellules de la DSC.
On mesure la température des deux cOtés de I'étbargt le flux de chaleur qui le
traverse. La conductivité est déduite grace a ladéoFourier. Par la suite plusieurs
chercheurs ont apporté des modifications a cettentque dont Chiu et Fair [Chiu,
1979], Sircar et Wells [Sircar, 1982], Khanna etlkhanna, 1988], Keaing et McLaren
[Keaing, 1990] et Hu et al. [Hu, 2007] pour mesurker conductivit¢ des
thermoplastiques solides, des élastoméres et dandplastiques fondus.

4. La méthode de kee’'s Disc[Nelkon, 1988] » appartient a la famille des
méthodes « Plan chaud». Elle consiste a placeral@riau dont la conductivité est a
mesurer entre deux disques. L'un des disques do# éhauffé a une certaine
température. La source de chaleur est supprimée wlarsecond temps. La chaleur va
ainsi passer d'un disque a l'autre en traverséohdntillon. La chaleur emmagasinée
par I'échantillon conduira a une diminution de Bmpérature. En mesurant cette
différence de température entre les deux disquessti possible de remonter a la
conductivité thermique de I'échantillon. En utiligacette technique, Yue et al. [Yue,
1994] ont mesuré la conductivité thermique du PiEeeb30 et 240 °C. Price et Jarratt
[Price, 2002] ont mesuré la conductivité thermigiwePTFE et du PTFE composite a
différents taux de cristallinité en utilisant lesuct techniques présentées préecédemment

(Lee’s disc et MDSC). Les résultats obtenus padées méthodes sont équivalents.
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2.2.5 Dilatation thermique

La dilatation thermique de la matiere étant a tjore des contraintes et des
déplacements dans la matiére, il est nécessaerd®itre avec précision son évolution
en fonction de la température et de la vitessegaelie on refroidit ou on chauffe.
L’évolution de la dilatatioru(T) dépend de la température et de I'évolution du teix

transformation, elle est exprimée en fonction diwwee spécifiqué/ : [Parant 2002] :

1 o0V
vy
2-31
L’évolution du volume spécifique en fonction deémpérature a différentes vitesses de
refroidissement et de chauffage a été mesuréegranP[Parant, 2002] et Hehn [Hehn,
2006]. lls en ont déduit que le volume spécifiqugraente linéairement dans les phases

solide et fondue, et dépend du taux de transfoongténdant la phase de transition :

a l'état solide : vg = 0.00072T + 1022 2-32
al'état liquide : v, = 0.00093T + 1114 2-33

Ayant I'évolution du taux de transformatiom)(de la matiere il est ainsi possible
d’utiliser une loi de mélange pour calculer I'éviadun du volume spécifique en fonction

de la température dans les trois états (solid®) fondue ¢=1), phase de transition) :

V = (1-a), +v, @ -

2.3 Caractérisation thermique expérimentale du PE

Dans cette partie, nous allons détailler les diffiées techniques expérimentales que
NOuUs avons mises en ceuvre pour caractériser lamptaes des lois de cristallisation et

de fusion et la conductivité thermique correspon@nPE sélectionné pour notre étude.

Pour déterminer les parametres de la cinétiqueridialtisation et de la loi de fusion,

nous avons réalisé une étude calorimétrique par.DSC
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Un montage expérimental basé sur la technique Heels Disc» a été utilisé pour

mesurer I'évolution de la conductivité thermiqueala température.

Les données relatives a la densité et a la ditatadu polyéthyléne en fonction de la

température, ont été extraites de la littérature.

2.3.1 Cinétique de cristallisation et loi de fusion

La loi de comportement adoptée pour décrire laticjné de cristallisation est celle de
Nakamura(2-14). Les parametres a identifier sont : le coeffit d’Avrami«n » et la
constante dDzawa «Kp ». D’'aprés le modele d'Ozawad. 2-§, ceci implique de
déterminer le taux de transformatiez expérimental a vitesse de refroidissement
constante. La méme procédure a été utilisée pdarrdiner les parametres de la loi de

fusion.

2.3.1.1 Procédure expérimentale

Pour déterminer le taux de transformation expértaler, nous avons utilisé I'équation
(2-3) qui I'exprime en fonction du taux de cristallini¥¢. Il est donc nécessaire de
déterminer expérimentalement le taux de cristadlimie la matiére en fonction de la

température.

Pour obtenir le taux de cristallinité de la matjéréaut calculer I'enthalpie de fusion ou
de cristallisation pour chaque vitesse de chauftagde refroidissemenXc s’exprime

en fonction de I'enthalpie, qui elle dépend deslapérature, de la facon suivante :

AH (T)

><C (T) = AH (]:_001/0

2-35

avecAH (T) I'enthalpie dissipée &H**  I'enthalpie de atliation dissipée par un

cristal pur a la fin de la cristallisation et quaut 290 J/g dans le cas du polyéthylene
[Hehn, 2006 ; Vermogen, 2006].

Pour déterminer les enthalpies de fusion et ddadligation, nous avons mené une
campagne expérimentale par Analyse Calorimétrigiféérientielle pour différentes

vitesses de refroidissement et de chauffages awesta_a DSC utilisée (de type Perkin
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Elmer 8500) mesure la différence de puissance méespour imposer la méme
température a un échantillon de matiére et a uarditlon de référence (en isotherme et
anisotherme a vitesse constante). On obtient desicourbes représentant I'évolution
de la puissance p(T) (ou flux) extraite ou appatééchantillon en fonction de la

températureRigure 2-9.

20 —5°C/min | |
15 — 50 °C/min|—

130 150 170

Flux (mW)
¢,
5
8
g
3
8
=
o

NN
a o
p—

T (°C)

Figure 2-4 : Evolution du flux enregistré par la D®our deux refroidissements a -
5 °C/min et -50 °C/min

L’expression de I'enthalpie a vitesse de refroigiisent ou de chauffage constante est

donnée par I'équation suivante [Parant, 2002] :
1 Tl Tl
AH(T)=——| pdT-|c dT 2-36
M MTJ p j »(T)

avecM la masse de I'échantillori,  la vitesse de chaeffag de refroidissemerd, la
chaleur spécifiqueT; la température a partir de laquelle la cristdiiisaou la fusion

commencent.

L’enthalpie est déduite des courli®3) données par la DSEigure 2-5. On soustrait
tout d’'abord la ligne de base d’enregistrement.nttialpie correspond a l'aire de
I'exotherme ou de I'endotherme résultant divisée lpavitesse de chauffage ou de

refroidissement et par la masse de I'échantillon.
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Sur la Figure 2-5le pic observé correspond a la température dealisstion du
polyéthyléne utilisé (soit 118 °C) pour une viteske refroidissement constante de -
5 °C/min.

=
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=

(0]

o

fom

©

(<p]

I
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?

Flux (mW)

T

a0 Ta 90 110 13 130 170

Figure 2-5 : Puissance dégagée lors de la cristallion d’'un PEHD pour une vitesse

de refroidissement de 5°C/min

Pour préparer les échantillons nécessaires auxreggies lamelles ont été prélevées a
la fois dans des granulés et des tubes de polgstbyde facon a vérifier si le procédé
de mise en ceuvre modifie ou non les propriétéskEluBRes sont ensuite placées entre
deux plaques de verre dans une presse chauffab®® 4C pour obtenir des plaques
fines et d’épaisseur homogenes (environ fi®). Un emporte-piece métallique est
utilisé pour prélever des échantillons de 6 mm @dendtre dans ces plaques. lls sont
alors placés dans des capsules en aluminium. Gecpte garantit une forme plate, une

épaisseur fine et une masse faible de I'échant{llod22 mg).

2.3.1.2 Parametres de Cristallisation

a) Protocole

Pour I'étude de la cristallisation, tous les échiamis préparés ont été placés dans le

four de la DSC, et chauffés a 200 aC1l0 °C/min, puis maintenus a cette température

46



Chapitre 2 Modélisation de I'électrosoudage

pendant 2 min afin d’assurer des conditions theuesqginitiales stables. Ils ont ensuite
été refroidis a différentes vitesses couvrant delde vitesses observée lors du soudage
par électrofusion : 5, 10, 15, 20, 30, 40, 50, 6D0°C/min. Les cycles thermiques ainsi

effectués sont décrits par le schéma dedare 2-6.

Chaque essai a été réalisé trois fois par souaisgteductibilité.

Maintien 2 min
a 200 °C

Fusion _ o
10 °C/min Cnstalhsaﬂon
T -x °C/min
Départ//,
Arrivee Maintien 30 sec
-10 °C

Figure 2-6 : Cycles thermiques utilisés pour I'éutdk la cristallisation

b) Calcul des taux de cristallinité et de transforovati

Pour calculer I'air sous le pic exothermique, gorésente I'évolution du flux normalisé
par rapport a la vitesse et au poids de I'échantilFigure 2-7). On constate que la
température de cristallisation diminue quand lasse de refroidissement augmente
(Figure 2-7.
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O T — T T T 1
60 70 80 90 Wﬁ) 130 140 150
-10
o AWl
\ A | T
X -20 AVl —5 °C/min
= —10 *C/min|
- V\ 15 °C/min
B -0 | 20 °C/min|_
= l — 30 °C/min
£ -50 ‘ — 40 °C/min |-
B \ —50 °C/min
c -60 — 60 °C/min—
X U 70 °C/min
= .70
L
-80
90

T°C

Figure 2-7 : Evolution du flux normalisé en fonctide la température pour différentes

vitesses de refroidissement (de -5 a -70 °C/min)

Elle passe en effet de 118.5 °C pour une vitesgefdaidissement faible (-5 °C/min) a
112.2 °C pour les vitesses de refroidissement ée(¢&0 °C/min)Kigure 2-3.

11¢ 118.5
1IE 117.4
g 117 . 116.6
% 116
11€ .
2 1151
©  11F .
5 _114.3
G 114 113.6
Q 112.9
o L 112.2
[ ——
112 A
111 T T T T T T T 1
0 10 20 30 40 50 60 70 80
T(°C/min)

Figure 2-8 : Evolution de la température de criitation en fonction de la vitesse de

refroidissement

Pour calculer I'enthalpie de cristallisation, lé&gfration de la courbe est effectuée entre
le début et la fin de la cristallisation. Il estsgible ainsi d’exprimer I'évolution du taux
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de cristallinité Xc en fonction de la température pour les différentéssses de

refroidissementRigure 2-9.

100

—5°C/min
90 1 —10 °C/min
15 °C/min
80 20 °C/min
70 — 30 °C/min
60 —40 °C/m!n
g — 50 °C/min
5 501 60 °C/min
X 700 ;
40 70 °C/min
30 | \\\\\\
. \\\\
10
0 T T T T ‘
60 70 80 90 100 110 120 130
T (°C)

Figure 2-9 : Evolution du taux de cristallinité émnction de la température obtenue

pour différentes vitesses de refroidissement
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Figure 2-10 : Evolution du taux de cristallinitél Xc,, en fonction deT

~

Le taux de cristallinité a la fin de la cristallig Xc,, décroit quand la vitesse de
refroidissement augmenteFigure 2-10. Ce taux pouvant avoir un impact non
négligeable sur les propriétés finales du PE, tesse de refroidissement sera donc un

des parametres fondamentaux a prendre en consiaéli@ts de I'électrofusion.
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Le taux de cristallinité étant désormais connestla présent possible de déduire le taux
de transformatiors en fonction de la températuréqgiation 2-3. La figure suivante
représente le taux de transformation en fonction lde température obtenue

expérimentalement.

0,9

0,8

—5 °C/min \
0,7 — 10 °C/min \\\\\
0.6 15 °C/m!n

20 °C/min \ \\\ \\
0,5 —30 °C/min

([%2]
° AR
— 40 °C/min
0.4 — 50 °C/min \\\\ \\
0,3 60 °C/min
— 70 °C/min
0,2 1
0,11
0 T T T T T
60 70 80 90 o 100 110 120 130
T °C

Figure 2-11 : Evolution du taux de transformati@sien fonction de la température en

refroidissement

c) Détermination du coefficient Avramin :

Les expériences ayant été menées a vitesses dalissfement constantes, on applique
le modéle d’'OzawaeQy. 2-§. Afin de déterminer le ccefficient Arami n et la
constante ddzawakKo, il est nécessaire de prendre la forme logarithmmige cette

équation pour avoir :
In(Ko (T)) = In(=In(L- a4 (T)))+ nOn(T) 2-37

D’aprés I'équation 2-37), on déduit quen(-In(1-a4(T))) dépend linéairement de
In(T) & une température donnée. Nous avons donc tracéolution de

In(-In(1- a4(T))) en fonction deln(T) pour différentes températures cisaprentre

110 et 118 °C. Les différents points obtenus s@mir@chés par des droiteBigure
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2-12). Le parametren que nous cherchons a déterminer pour chaque tamper
correspond a la valeur absolue des coefficienectiurs de ces droitegbleau 2-2.

N .
_1 VA
U\ \ NI
\ \ a

In(-In(1-0s(T))

-2,5
In(T)
Figure 2-12 : Représentation des courbes In(-laiF)) en fonction dn(T) pour

différentes températures et leurs droites de régjogscorrespondantes

T | Coefficient dAvrami«n »
110 1,5
111 1,6
112 1,7
113 1,8
114 1,8
115 1,8
116 2,0
117 2,4
118 2,4

Tableau 2-2 : Coefficients directeurs des droitegélyression correspondant aux

coefficients d’Avrami (n)

Lors du soudage par électrofusion, la vitesse wtatlisation n’excéde pas 50 °C/min,
ce qui impliqgue que la température de cristallatieste au dessus de 113 °C. Nous
avons opté pour le choix d'identifier un coeffided Avrami correspondant a la
moyenne des coefficients directeurs obtenus pautelmpératures comprises entre 113

et 118 °C, soin = 2. Cette valeur ne correspond pas a celles tropaédes auteurs
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[Sperling, 2006] (entre 2.4 et 2.6). Il est possiplie ces valeurs soit mesurées avec des
machines d’'anciennes générations n'acceptant que fibles vitesses de

refroidissement plus faibles. Or ce coefficientfestiement sensible a la vitesse.
d) Détermination de la constanteO¥awaK(T) :

Ayantn, il est désormais possible de tradB(Ko(T)) en fondierta températuré

pour les différentes vitesses de cristallisatiagFe 2-13).

-1 \;\
2 ——5 °C/min \\
-=-10 °C/min \

—~~
—~ -3 15 °C/min —
L 20 °C/min
O 4 : | N
4 =30 °C/min \.\
c 5 —o-40 °C/min

——50 °C/min ‘N
-6 — 60 °C/min
70 °C/min \

108 110 112 114 116 118 120
T°C

Figure 2-13 : Représentation des courbes b{({K) en fonction de la température pour

les différentes vitesses de refroidissement

Billon et al. [Billon, 1991] ont pris, quant a eugour hypothése que le logarithme
népérien de la constanteQ¥awavariait linéairement avec la température pour aleaq
vitesse de refroidissement. Ceci permet d’avoirdnoite de régression propre a chaque

vitesse de refroidissement.
In(Ko(T))= AT +8B|, 2-38

Ko = exdALT +B); 2-39
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Le Tableau 2-3résume les valeurs dA et B correspondant respectivement aux
coefficients directeurs obtenus et aux ordonnéd®riine de chaque courbe de

régression pour chaque vitesse.

Vitesse de refroidissemert °C/min A B

5 0,9355 104,31
10 1,1015 114,07
15 0,7607 84,57
20 0,5199 56,97
30 0,4865 53,42
40 0,5591 45,17
50 0,4422 48,59
60 0,4487 49,29
70 0,3597 39,39
80 0,2742 30,03

Moyenne 0,5888 62,58

Ecart type 0,2628 28,41

Tableau 2-3 : Représentation des coefficients thugs (A) et des ordonnées a

I'origine (B) des courbes de regression pour chacdes vitesses de refroidissement.

Comme Hehn en 2006 [Hehn, 2006], nous avons utileevaleur moyenne poAretB
pour des vitesses comprises entre 5 et 70 °C/minsNonstatons sur Eigure 2-14
que l'approximation linéaire réalisée n’est pasiropte. L'inconvénient de cette
méthode est dans l'écart qu'il peut y avoir entaevhleur moyenne et la valeur
maximale ou minimale. La moyenne n’est pas reptésga des vitesses faibles ni des

vitesses élevées avec un écart type de 0.26 éqohvalune variation de 55%.
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In(Ko(T))

-5 + Points expérimentaux \ R

— Approximation Avec valeurs moyennes

104 106 108 110 112 114 116 118 120
T°C

Figure 2-14 : Approximation linéaire de IngKT)) avec les valeurs moyennes obtenues
C’est pourquoi dans un second temps, nous avoriér@raous tourner vers une autre

méthode dans laquelle la constant®@ztiwaest exprimée en fonction de la température

avec un polynéme d’ordre 3 qui prend en comptectolds vitesses :

In(Ko(T))= AT +BT2+CIT +D 2-40
soit Ko(T) =expAT*+BT?+CT+D) 2-41
2
y= -1,890274E-03x° + 5,866626E-01x° - 6,076041E+01x + 2,100958E+03

1
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Figure 2-15 : Représentation des courbes b({K) en fonction de la température au

cours de la cristallisation et du tracé du polynodeerégression
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Sur la base des résultats expérimentaux précédemis,avons obtenu les valeurs des

parameétres suivants :
A=-1,890274.18 ; B=5,866626.10 C=6,076041.10 D=2,100958. 10

Une modification minime d’un de ces parametresaénér des variations majeures d’ou

la précision affichée.

Grace a cette méthode, on peut avoir une meillepproximation de la valeur d&

quelle que soit la température a laquelle on se/g0
e) Evolution analytique du taux de transformation

Il est désormais possible de tracer I'évolutiontaux de transformation obtenue par la
loi d’Ozawa (avec les valeurs moyennées d’'une partivec le polyndme d’ordre 3
d’autre part) et de la confronter aux données exyrtales pour chacune des vitesses

de cristallisation considérées.
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: \\
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1] W\ .
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a) a partir des parametres moyennes
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0 T ! ‘
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b) a partir des valeurs approchées a I'aide d’udymd@dme de degré 3

Figure 2-16 : Evolution du taux de transformatidotenu expérimentalement et avec le
modéle d'Ozawa

On note un bien meilleur accord avec les résuléqsérimentaux lorsqu&o est
approximé a l'aide du polynébme d’ordre 3, en paiigr au début du refroidissement
quelle que soit la vitesse de refroidissement. logléte n’est pas pour autant parfait,
notamment en fin de refroidissement. Mais si I'angidere que la majorité de la
cristallisation a lieu au début de la transfornrati® modele reste largement acceptable.
La fin de la transformation correspond en effea aristallisation secondaire qui n’est

pas prise en compte dans les théories d’AvramiQzaiva.

2.3.1.3 Fusion

Pour déterminer les parametre®tK; de la fusion, la méme procédure expérimentale a
été employée. Les échantillons ont été chauffésffarehtes vitesses et refroidis a
10 °C/min. LaFigure 2-17 montre les cycles thermiques qui ont été suivisrpou

caractériser les propriétés de fusion de notre naaté
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Maintien pendant 2 min
a 200 °C

Fusion T Cristallisation
+x °C/min -10 °C/min

Départ/

- Maintien 30 sec
Arrivée

-10 °C
Figure 2-17 : Cycles thermiques utilisés pour lgwe la fusion

Les vitesses de chauffages ont été choisies da fage qu’elles soient du méme ordre
que celles observées lors du soudage par éledtof@sisqu’a environ 150 °C/min).

Malgré I'épaisseur fine des échantillons utiliséschauffage a grande vitesse favorise
la présence d’un gradient thermique. Dans ce aasnipérature mesurée ne correspond

pas forcément a la température réelle de I'écHantil

Les courbes de flux normalisées en fonction deefapérature pour une vitesse de
chauffage donnée sont tracées suFigure 2-18 Ces courbes montrent le caractére
endothermique de la fusion. Le sommet du pic, mhaque vitesse, correspond a la

température de fusion.
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Figure 2-18 : Evolutions du flux normalisé en faantde la température pour
différentes vitesses de chauffage

Les températures de cristallisation et de fusiosurges en fonction de la vitesse de
chauffage ou de refroidissement ont été report@edasmémeFigure 2-19 On peut
constater que la sensibilité de la températureud®mm a la vitesse de chauffage est
relativement faible (128,3 °C a 20 °C/min et 13@&8200 °C/min), alors qu’en
cristallisation une différence de 8 °C selon quan Irefroidisse a 20 °C/min ou a
80 °C/min Figure 2-19.

135
R e e R A
130 . = | | AT=25°C
— e = B = e e e e e s e e e = - -
o
‘5125
% « Cristallisation
N) - H
2_120 Fusion
q) —y e mm  mm e s -
[ . T
‘0
115 ., AT=8°C
*
e im e -
110 ‘ ‘ ‘ ‘

0 50 100 150 200 250
Vitesse (°C/min)

Figure 2-19 : Evolution des températures de crigation et de fusion en fonction de

la vitesse de chauffage ou de refroidissement

On remarque sur laigure 2-19que la température de fusion évolue surtout aa-del

50 °C/min. en dessous elle est relativement stdblest possible aux plus hautes
vitesses de chauffage que la température ne soi@aogene dans I'échantillon. Pour
vérifier cette hypothése, nous avons réalisé desuras par DSC complémentaires a
60 °C/min en faisant varier I'épaisseur des échHant et donc leur masse (tous les
échantillons ont le méme diamétre). Les températdeefusion mesurées avec chacun

des échantillons sont présentées stidare 2-20
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130,6

130,4

€ 130,2 -
S *
g 130
S 1298
g 1.3°C
© 1296
g .
£ 129,4 -
[ *
129,2
¢ 4
129 T T T T 1
0 0,5 1 1,5 2 2,5

Masse de I'échantillon (mg)

Figure 2-20 : Sensibilité de la température dedunsinesurée par DSC a la masse de

I’échantillon (vitesse de refroidissement 60 °C/min

On peut constater que la température de fusion meesaugmente avec la masse de
I’échantillon. La variation maximale obtenue estld® °C, et donc du méme ordre de

grandeur que les variations liées a la vitessehdaftage ci-dessus.

Contrairement a ce qui se passe en cristallisations avons donc pris la décision de
négliger les effets de vitesses de chauffage stentgpérature de fusion et donc sur le
taux de transformation.

Monasse et al. [Monasse, 1987] étaient parvenasnaéime conclusion mais pour des
vitesses plus faibles. Nous avons choisi les \é@te#ss plus faibles (de 20 a 50 °C/min)
pour lidentification des parameétres et avons ap@iune procédure identique a celle
utilisée en cristallisation pour déterminer I'évadm du taux de transformation

expérimental et les parametres de la loi de fusion.

La Figure 2-21 présente le tracé et la comparaison des courbpérimentales et
théoriques (modele @zawg obtenues pour des vitesses de chauffage respediv

de 20, 30 et 50 °C /min. Pour toutes les vitesesscourbes obtenues se superposent
bien en fin de fusion. En revanche, le modéle megrte assez mal le début de la fusion.
On peut faire une certaine analogie avec la maeva@sse en compte de la

cristallisation secondaire lors du refroidissemdrsd. loi utilisée, basée sur les lois
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d’Avrami et d'Ozawa représente fidelement uniqguement les partiesaajubsi-totalité
de transformation a lieu (fin de la fusion en cliagé et début de la cristallisation en

refroidissement).

o -
0.8 /
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0,7 //
0,6 —Ozawa | —

O
T,

05 y 20 °C/min

0.4 // - 30 °C/min
// —=-50 °C/min

0,3 {‘/ /
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0,1 M ‘/

80 90 100 110 120 130 140 150

Figure 2-21 : Evolution des taux de transformatastenus expérimentalement et avec

le modele d'Ozawa

2.3.2 Mesure de la conductivité en fonction de la température

L’objectif de cette étude est de mesurer la conditétthermique du PE a différentes
températures. Une technique basée sur celle dwe’s IEEsc» (présentée paragraphe
2.2.4) a été utilisée, pour sa précision, son adéquati@t les plages de températures
considérées et sa simplicité de mise en ceuvree @atihinique consiste a faire traverser
un flux thermique dans un échantillon et a meskgeart de température entre les deux
cotés de I'échantillon. Connaissant le flux de ebalet le gradient de température, on
peut remonter a la conductivité thermique de I'étilan par I'intermédiaire de la loi
de Fourier :

Q :/LA(A_);I') 2-42

avecQ le flux, A la conductivité thermique de I'échantillofy la surface traversée par le

flux etx I'épaisseur de I'échantillon.
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Le montage

Comme indiqué sur Ikigure 2-22 le montage est constitué de deux disques emJaito
une matiére a haute conductivité thermique (120 WKM) (A et C), de méme
diamétres, isolés de part et d’autre. Les surfdessdisques sont parfaitement planes et

polies pour assurer un bon contact thermique.

Un échantillon en PEHD (B) de diamétre équivaldit ¢m) est posé entre les deux
disques. Son épaisseur (1 mm) est faible par rappson diameétre, ce qui nous permet
de supposer que le transfert thermique se fait daesseule direction (I'épaisseur) et

aussi de négliger I'échange entre les extrémitd®deantillon et I'air Figure 2-23.
Le chauffage est assuré par une cartouche chagiffégtilée en température.

La température est mesurée au niveau des disquagare a I'aide de thermocouples, a
différentes épaisseurs dans la direction radiatyr pvérifier I’homogénéité de la

température dans les disques (A) et (C).

Isolan

Disques en laiton

Echantillor

Thermocouble

Flux

Figure 2-22 : Montage de mesure de conductiviténiiggue des matériaux a faible

conductivité

Protocole de mesure

La source de chaleur permet de réguler le fluxctgjeen fonction de la température
voulue {T1). Un flux passe donc du disque (A) vers le disffLiea travers I'échantillon
(B). Le flux est maintenu jusqu’a ce que les terapfes mesurées; et T, soient

stables. L'écart entre les deux températuds< T, - T,) est enregistré.
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Si on néglige les pertes dans I'échantillon, lexflQ qui passe a travers (B) est
équivalent a celui dégagé de (C) par radiatioroevection. Pour le mesurer on procéde

au refroidissement de C comme suit :
= L’échantillon (B) est retiré rapidement,

= Les deux disques (A) et (C) sont mis en contact poe la température de (C)
augmente de 6 °G-{gure 2-23 3.

» Les deux disques sont a nouveau separes, le fticoapé, la surface inférieure
de (C) est isolée avec un isolant et la tempéraggteenregistrée au cours du

refroidissementKigure 2-23 I).

C
3
= C
A
a) surchauffe de (C) b) Refroidissement de (C)

Figure 2-23 : Etapes expérimentales de mesure derductivité

Le tracé de la température, en fonction du temppesidant les différentes étapes
(Figure 2-29, nous permet d’identifier quatre étapes: (1) cleauffage, (2) la

stabilisation de la température, (3) la surchad&eC et (4) le refroidissement de C.
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Figure 2-24 : Evolution de la température mesurddanction du temps (chauffage a
101°C)

Pendant le refroidissement, la température passéfde 6 °C) a la température

ambiante Figure 2-25.
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Figure 2-25 : Calcul de la pente pendant le refisggement

On considére que quand la température est égidel@ disque (C) perd de la chaleur
avec le méme taux qu’il en gagnait pendant son stéionnaire. On calcule donc la

pente de la courbe a l'instant ou la températurégeale ar, pour en déduire le flug :

63



Chapitre 2 Modélisation de I'électrosoudage

Q =m d_T
ot 2-43
avecm la masse du disque (C)agtla chaleur spécifique du disque.
La conductivité a été déterminée en combinantdesigons 2-42) et 2-43) :
A= !
AAT 2-44

La conductivité thermique du PE a été mesurée plusieurs températures de facon a
couvrir les états solide et fondaigure 2-26. Elle décroit linéairement en fonction de
la température pour une température inférieure terd@pérature de fusion. Apres la

fusion, la conductivité reste constante.
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Figure 2-26 : Evolution de la conductivité mesueéefonction de la température

Cette technique est sensible a la méthode avecellagon calcule la pente de
refroidissement et a la mesure de I'épaisseur éehéintillon. Chaque conductivité
mesurée correspond a celle d’'un intervalle de teatpie T1 - TJ. Cette méthode
donne un ordre de grandeur qui correspond a ceduvé dans la littérature pour la
conductivité thermique du PEHD [Nakashiba, 1993ikake, 1997].
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2.4 Bibliographie sur les modeles numériques de soudage

Il a été prouvé qu'il était possible de recourlfadalyse numérique par la méthode des
éléments finis ou des différences finies pour sendé transfert de chaleur dans la
matiere ou déterminer les déformations et les aonis susceptibles d’apparaitre au
cours du soudage grace a un couplage thermoméeamtusieurs modéles numeériques
de procédés de soudage ont été utilisés pour évakigistributions de température et
de contrainte au sein d’'une piéce soudée. La plupantre eux sont des modéles
éléments finis bidimensionnels. Les parametresut@dcpar ces modeles numeériques
sont classiguement : la température, la presstomplume de la zone fondue, la surface

de la zone ayant bien soudée et les contraintetisdes [Bowman, 1992-1997].

Dans ce paragraphe, nous allons passer en revpeanegpaux modeles numériques de
soudage publiés a ce jour dans la littérature aju& les principaux phénomenes
physigues qui y ont été modélisés. Bowman [Bowni&9,7] a réalisé ce travail il y a
déja quelques années spécifiguement sur le soyslgélectrofusion. Nous avons pu
constater que depuis, peu de nouveaux travaux ténpubliés sur ce sujet. On peut
classer les différents modéles en plusieurs cagggonotamment en fonction de la
dimension du modéle éléments finis (1, 2 ou 3 dsiers) et du nombre de

phénomenes physiques modélisés dans le procédé.

Les études autour de la simulation du soudagelgair@fusion ont commencé dans les
années 80 avec Pitman [Pitman, 1985]. L’évolutiedadtempérature au sein des pieces
soudées constitue le point central de son étudie et déterminée a I'aide d’un modéle
de transfert de chaleur a une dimension (1D). keantkdépendance des parameétres de
la matiére est prise en considération. Les prinegphypothéses dont il a fait le postulat

sont :

» La largeur de la zone couverte par le fil chauffesittres grande par rapport a
I'épaisseur du tube et de I'accessoire. C'est ¢duij@a permis de se placer dans

une configuration unidimensionnelle ;

» La présence de I'espacement entre I'accessoieetabe n'a pas d’influence sur

I’évolution de la température. Le contact est domesidéré parfait ;
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= L’énergie délivrée par le fil chauffant est homogéa long du fil.

Ce modele détermine la distribution de la tempéeatians la direction axiale et néglige

le gradient thermique dans les autres directiorss.résistance thermique entre les
différent corps n’est pas prise en compte, ni kg$pnécanique (dilatation de la matiére,
loi de comportement mécanique...). La comparaisort d&® mesures expérimentales
n'a pas permis de valider le modele numériqueelinet tout de méme d’avoir un ordre

de grandeur de la température maximale qu'on péeindre a l'interface entre

I'accessoire et le tube et au niveau des surfadesnes.

En s’inspirant de ce modeéle, Dufour et Meister [@urf1989] ont ajouté les effets de la
chaleur latente dans I'équation de la chaleur. @epermis d’obtenir un calcul plus

précis de la température au cours du refroidissemen

O’Donoghue et al. [O'Donoghue, 1991] et Kanninenakt [Kanninen, 1992] ont
construit un modele de soudage thermo-mécanique ddm2nsions en utilisant le
logiciel commercial ABAQUS. Leur modéle thermo-miéicae prend en compte les
chaleurs latentes et la dépendance des proprigénitjues du matériau par rapport a la
température. Le PE est considéré comme élastiqae am module d’Young et un
coefficient de Poisson dépendants de la tempéra@eemodele a permis d'étudier
I'influence de I'espacement entre I'accessoireeetube, sans pour autant étre validé

avec des mesures expérimentales.

Nakashiba et al. [Nakashiba, 1993] et Nishimural efNishimura 1994] ont développé
un modele a deux dimensions avec le logiciel éléménis CASTEM. Ce modele a
permis d’étudier l'influence de la tension appliqguélu temps de chauffage et de la
température ambiante sur I'évolution de la tempieatiu sein des pieces. Les résultats
de I'étude semblent étre en bonne adéquation ageddnnées expérimentales fournies.
Cependant, la comparaison n’a pu étre réaliséeuqeeéatre de l'interface entre le tube
et 'accessoire. Les hypothéses choisies ne pernigiis en effet de valider I'évolution
de la température tout au long de l'interface.

Le modéle de Rosala et al. [Rosala, 1996] sembideinent étre le plus complet. Il a

été développé a l'aide du logiciel commercial dawation ABAQUS L’objectif était
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d’étudier l'influence de I'espacement qu'il peutayoir entre le tube et I'accessoire
(Figure 2-27. L’accessoire et le tube sont initialement sépatégrace a la dilatation de
la matiere ils entrent en contact 'un avec l'autte cours du soudage. Il prend en

compte les deux aspects, thermique et mécanigseutiage.

Y

| Accessoire | SV

b . d | Accessoir \
Interface- b . ‘

Figure 2-27 : Présentation du modéle de Rosald.gRasala, 1996]

Les principales hypothéses faites pour calculeddplacement de la matiere lié au

soudage et la distribution de la température smslivantes :
= Le modeéle est 2D axisymétrique ;

= |e fil chauffant est considéré fixe.

= La conductivité, la densité et la chaleur spéc#iglu polymére dépendent de

I'évolution de la température au cours du soudage ;

» Les enthalpies de fusion et de cristallisation smmtsidérées indépendantes de
la vitesse de chauffage ou de cristallisation ;

= Le polyéthylene suit une loi d’écrouissage élas&simue. Le module d’Young
et la limite élastique sont considérés comme dép@sdde la température dans

la phase solide et indépendants de celle-ci dapisdae fondue (Tableau 2-4).

= Pour contourner des problémes de divergencesutesra ont choisi de prendre
comme coefficient de dilatation du fil chauffanelw du PE. Il s’agit d’'une

hypothése extrémement forte.
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25°C 110°C| 350 °C

Module d’Young 362 MPa 34 MPa| 34 MPa

Limite élastique 14 MPa 2,3 MR&,3 MPa

Coefficient de Poisson 0,45 0,45 0,45

Tableau 2-4 : Paramétres de la loi de comportenuitisée par Rosala

Ce modele a permis d'étudier l'influence de I'esggraent entre I'accessoire et le tube
sur I'évolution de la température a linterface.sLeésultats présentés confirment,
comme on pouvait s’en douter, que I'espacementienffrandement sur I'évolution de

la température dans la premiére partie du chaufipger des températures inférieures a
75 °C). Une fois la matiere suffisamment dilatéecdntact entre les deux corps devient

parfait, et 'espacement initial n’intervient plsgr I'évolution de la température.

Fujikake et al. [Fujikake, 1997] ont effectué unedation similaire pour étudier
I'évolution de Il'espacement en fonction du temps eaurs du chauffage. Le
comportement du PE est supposé élastique avec dnlend’Young dépendant de la
température. Ce modele thermo-mécanique a permisatteller I'évolution de la
pression et de la température a l'interface entfonau temps au cours du chauffage.
La comparaison des résultats avec I'expérience maaqe I'étude reste qualitative,

I'accord entre expérience et simulation n’étantgproximatif.

Les contraintes simulées par ces modeéles sont gadistes, la loi de comportement
utilisée étant relativement simple. Le modéle rendrpas en compte la transition entre
I'état solide et I'état fondu ni la viscosité derfatiere fondue. Du point de vue de la
thermique, les résultats sont proches de ceux obtan cours des études précédentes
(une fois I'influence de I'écart initial devenuegti§eable). Les modéles ne renseignent

en rien sur la distribution de la température darfd chauffant ni a l'interface.

68



Chapitre 2 Modélisation de I'électrosoudage

Aucun des modeéles présentés ne prend en compfitudiice des cinétiqgues de
cristallisation sur la loi mécanique et sur I'évadn de la température dans le volume
de la matiere. La méme loi de comportement esiséél quel que soit I'état (solide,
fondu et intermédiaire) dans lequel se trouve lg/gibylene. Au mieux, seuls les

parametres de la loi de comportement évoluent.

bY

Hehn [Hehn, 2006] a simulé, quant a lui, le soudaget-a-bout des tubes en
polyéthyléne en utilisant le modele élément filkisrge®2005 Pour modéliser la

rhéologie de la matiére, il a eu recours a deux éasto-visco-plastiques, la premiére
pour simuler la matiére a I'état solide et la selmpour la simuler & I'état fondu. Pour
simuler la phase de transition, les deux lois dapartement ont été reliées par une loi
de mélange, dépendante du taux de cristallinité deatiere. Le modeéle proposé met en
évidence l'influence de la dilatation thermique Buformation de la soudure ainsi que

le mouvement de la matiere au cours du chauffage etfroidissement.

Les géométries des pieces rencontrées dans l@decttiage étant relativement diverses
et complexes, la modélisation en 2D ne semble pfiisante pour rendre compte des
phénomenes ayant lieu aux cours du procédé. Pasnétlides thermiques proposées, le
modeéle de Rosala reste le plus abouti avec la prissompte des conditions aux limites
et des propriétés thermiques du PE. Le modeéle naeaproposé par Hehn et appliqué
au soudage bout-a-bout, est néanmoins plus pracherdalité que celui de Rosala.
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2.5 Conclusion

Le soudage est un processus complexe, qui farvenie de nombreux facteurs. Il faut
nécessairement faire un choix entre ceux qui sahspensables pour une modélisation

fiable et ceux que I'on peut négliger afin de dioenla complexité et le temps de calcul.

Pour la suite de notre étude et de facon a dépkessémites des modéles numériques
actuels, nous avons fait le choix d’'une modélisaga trois dimensions du soudage par

éléctrofusion.

Ce chapitre nous a permis d’identifier les prinaypaphénoméenes physiques qui
interviennent lors du soudage par électrofusiors tinétiques de fusion et de

cristallisation, la dilatation thermique et I'intgffusion moléculaire.

L’approche proposée par Nakamura a été retenue grédire I'évolution du taux de
transformation de la matiere au cours du procéds.darametres des modeles ont été

identifiés a l'aide d’'une campagne expérimentale.

Les propriétés thermiques du PE utilisé ont étécsénnées dans la littérature et
complétées le cas échéant par des essais expéaimeftonductivité thermique en

fonction de la température).

Pour prédire la qualité du soudage en fonctionadeslitions de soudage, le calcul du
taux d’interdiffusion basé sur la loi de reptatiest le critére qui semble étre le plus
riche.

La dilatation de la matiére est liée a son voluptrgique qui dépend de la température
et de la vitesse de fusion ou de cristallisatioou®Navons fait le choix par la suite d'une
loi de mélange pour déterminer le volume spécifiere fonction du taux de

transformation.
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