Comparaison entre les prédictions d’un modele de
résistance de contact polymere/métal et I’évolution de
celles-ci en moulage par injection.

Saannibe Ciryle SOME?, Didier DELAUNAY?®, Jalal FARAJ?, Jean-Luc BAILLEUL?,
Nicolas BOYARD?, Stéphane QUILLIET®

(a) : Université de Nantes, Nantes Atlantique Universités, CNRS, Laboratoire de Thermocinétique de
Nantes, UMR 6607, La Chantrerie, rue Christian Pauc, BP 50609, 44306 Nantes cedex 3, France

(b) : Roctool, Savoie Technolac - BP 341, 34 Allée du lac d'Aiguebelette 73377 Le Bourget du Lac
Cedex, France.

"(auteur correspondant : didier.delaunay@univ-nantes.fr

Résumé - La prédiction des RTC et de leur évolution aux interfaces polyméres/métal dans les procédés
de plasturgie est un point-clé qui constitue un grand challenge pour les ingénieurs thermiciens confrontés
a lanécessité de simulation de ces procédés. Dans des études récentes [1], les modéles utilisés pour les
solides rugueux en contact ont été adaptés pour prédire les résistances d’interface liquide
visqueux/solide en état stationnaire avec une pression variable ou en transitoire avec une pression
constante. L’étude présentée ici a pour sujet I’application de ces modeles pour prédire I’évolution des
RTC a linterface entre un métal et des polymeéres amorphes et semi-cristallins dans le procédé
d’injection des thermoplastiques. Les températures de surface et les pressions varient puisque le
polymere refroidit en se solidifiant alors que le volume de la cavité moulante reste constant. Le modéle
a été comparé aux résultats expérimentaux d’études antérieures [2], et on constate que le modele prédit
raisonnablement bien les valeurs expérimentales, pour plusieurs rugosités de paroi de cavité moulante.
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Figure 1 : Conductance ABS/acier pour différentes rugosités de cavité moulante
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Nomenclature

an rayon moyen des points de contact, m Symboles grecs

h.  conductance de contact, Wm?K* ¢ loi de distribution des aspérités
n,  densité de points de contact, m? 2 conductivité thermique, Wm?K™*
p pression appliquée, Pa Indices et exposants

Ra  rugosité, um S solide

R.  résistance de constriction, Km*W™ | liquide

Cc
RTC résistance thermique de contact, Km*W*
Y(t) épaisseur d'air équivalente, m

1. Introduction

La connaissance de I’évolution des conditions d’interface entre un polymeére et une paroi
métallique est essentielle pour prédire le refroidissement des pieces en plasturgie. En effet,
celles-ci sont généralement minces car les polymeéres sont mauvais conducteurs et de faibles
épaisseurs sont alors imposees par des impératifs de productivité. Les temps de cycle sont de
guelques dizaines de secondes dans le procédé d’injection par exemple, et on vise une minute
pour les composites thermoplastiques. Les resistances thermiques de contact polymére moule
sont alors des paramétres de premier ordre pour le temps de refroidissement. Dans les
procédés de plasturgie, et notamment I’injection, les pressions varient fortement pendant le
refroidissement, et induisent des variations de résistances. Les travaux antérieurs ont
clairement montré qu’il y a un tres fort couplage entre les transferts de chaleur et le
comportement thermomécanique du polymére [1]. Son évolution est liée au retrait qui
provoque la diminution de la pression dans la cavité de la cavité moulante. Des expériences
d'injection [2-5] montrent qu'entre I'injection et I'éjection de la piece, la RTC a l'interface
varie de 2.10”* Km2W™ & 2.10° Km2W™. Cependant, & notre connaissance, il n'y a aucun
résultat récent sur la prédiction des RTC dans les conditions d’injection. Plusieurs études [6-
8] proposent des extensions des modeles de résistance solide-solide aux contacts solides-
liquides a pression constante imposée prenant en compte les paramétres de mouillage. Un
modele récent [9] a été développé et il prévoit bien I'évolution des RTC dans le cas du couple
bitume fondu granulat. Cet article concerne I’extension de ce modele a I’injection des
thermoplastiques, pour décrire les résistances a I’interface entre le moule métallique et un
polymere amorphe ou semi-cristallin en cours de solidification, la pression appliquée et la
température a I’interface variant alors au cours du temps. Des résultats expérimentaux sur
cette évolution existent dans la littérature [10,11], et ils serviront de base a I’évaluation du
modeéle. lls sont reportés dans les figures (5) et (6). Le probleme a résoudre fait appel au
couplage de trois thematiques :

- les transferts de chaleur dans le matériau en cours de transformation, qui peut étre semi-
cristallin, et dont les propriétés varient en fonction de la température et de I’état. Ces
variations auront notamment une influence sur les constrictions au voisinage de I’interface.

- Les aspects mécaniques dans la cavité moulante, liés au retrait qui conditionne la pression
a la paroi, celle-ci déterminant les caractéristiques de I’espace interstitiel créé par I’air
emprisonné dans les rugosités. En phase fondue, I’angle de contact du polymere avec la paroi
métallique et la tension de surface seront impliqués dans 1’équilibre des forces au niveau de
I’interface triple air, polymere, métal.

- la modélisation des constrictions qui suppose une description de la topographie de la
surface.



Aprés un bref rappel des resultats experimentaux, chacun de ces aspects va étre décrit,
ainsi que leur couplage pour construire le modéle de résistance.

2. Rappel des résultats expérimentaux de I’évolution des RTC.

Dans les travaux de S. Quilliet [10,11] auxquels le lecteur pourra se reférer, les polymeéres
fondus (ABS amorphe et PP semi-cristallin) ont été injectés a 240 °C dans une cavité
moulante d’épaisseur 3mm. dont la surface est a 65 °C au moment de I’arrivée du polymere
fondu. La pression dans la cavité moulante aprés la fin du remplissage présente I’allure
caractéristique montrée sur la figure 1.
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Figure 1: Evolution de la pression de contact Figure 2 : image des surfaces initiale et modifiée.
pendant un cycle d’injection.

La pression décroit de la pression de compactage imposée a la fin du remplissage pour
compenser les retraits, jusqu’a la pression atmosphérique. En effet, le seuil d’entrée en piece
se solidifiant trés rapidement, le refroidissement se fait de maniere isochore, et la pression
diminue en suivant le volume spécifique qui décroit a cause des retraits thermiques et de
cristallisation (pour le PP). Le moule en acier était muni d’une cavité moulante présentant
plusieurs rugosités (Ra=0.05, 1 et 5 um), ainsi que des surfaces chromées et téflonisées. La
figure 5 présente les résultats pour I’ABS et le PP respectivement. La figure 6 présente les
résultats de conductance d’interface (I’inverse des résistances) pour I’ABS et les différents
revétements de surface. Ces figures sont reconstituées a partir des résultats de Quilliet [10].
La variable temps n’apparait plus, mais elle est présente au travers de la pression qui évolue
au fur et a mesure du refroidissement. On constate que les conductances sont d’autant plus
grandes que les surfaces sont faiblement rugueuses (Ra=0.05 um correspond au poli miroir).
Pour le polymere amorphe, on observe une évolution linéaire du logarithme de la conductance
en fonction de la pression. Ce n’est pas le cas pour le PP qui présente un retrait de
cristallisation qui s’ajoute au retrait thermique seul présent pour I’ABS. On constate sur la
figure (6) que les surfaces chromées et en acier conduisent a des conductances plus élevées
que celle recouverte de téflon (PTFE). Ceci est di au caractére hydrophobe du téflon qui
assure un moins bon mouillage et une pénétration moins importante du polymere dans les

rugosites.
3. Modélisation de I’évolution des résistances thermiques de contact.

3.1. Description de la topographie de surface

Dans les calculs suivants, les surfaces sont supposées Gaussiennes, c’est-a-dire présentent
des aspérites dont la hauteur y ont une distribution o¢init (y) donnée par I’équation (1) (voir
figure 2).
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oinit €St I’écart type des hauteurs des aspérités du profil “initial”. On montre [7] que
I’équation (1) est identique a I’équation (2), quand la surface initiale est transformée en une
nouvelle surface représentée sur la figure (3).
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Les avantages de cette nouvelle représentation sont que toutes les "vallées” sont remises au
méme niveau y=0, permettant de définir une profondeur de pénétration quand le fluide
mouille les aspérites.

On suppose de plus que les aspérités sont réparties de maniere uniforme sur la surface de
contact apparente, que le gaz piégé dans les vallées des rugosités suit la loi des gaz parfaits,
que les aspérités sont des cones dont le diamétre de base moyen by, est issu de mesures
profilométriques (bm=Rsn/2=Ra/m). Les parametres ainsi mesurés sont: Ra, Rq (=cinit pour
une surface gaussienne) et Rsm, respectivement les rugosités arithmétiques, quadratiques et
I’espace moyen entre pics. m est la pente moyenne du profil déduit de ces mesures. Les
parametres de rugosité des surfaces testées sont les suivants, allant du poli miroir a la surface
rugueuse dite « toucher soft » : surface 1: Ra=0.05 pm, Rg=0.06 pm, m=0.018, surface 2:
Ra=1 um, Rq=01.25 um, m=0.085, surface 3: Ra=5 um, Rq=6.25 pum, m=0.1897.

3.2. Modéle thermomécanique du polymére fondu en contact avec le moule.

La figure 3 représente, a I’échelle microscopique I’interface de contact entre le polymere et
le moule.
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Figure 3 : configuration microscopique de la surface mouillée

Les transferts de chaleur a I’interface ont lieu par les points de contact et au travers du
gaz interstitiel. Nous supposerons que les transferts radiatifs sont négligeables. Par rapport
aux modeles classiques de contact solide-solide, les liquides n’obéissent pas au lois de
I’élasticité ou de la plasticité utilisées pour prédire les déformations de I’interface, car le
liquide pénétre dans les vallées de la rugosité du solide sans les déformer. Partant de
I'expression établie par Cooper et alii [12] pour la résistance de constriction r. pour une
asperité unique, on montre que pour N aspérités identiques uniformeément réparties sur la
surface de contact, la densité de points de contacts ny, est nn,=N/A,. La résistance globale de
constriction s’exprime alors par :
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Am (Am=2Apotymere Amoute! (ApolymeretAmoute)) €St la conductivité harmonique moyenne des
matériaux en contact, a, est le rayon moyen des points de contact, y le coefficient de
constriction moyen et h, la conductance de constriction. La valeur proposée par Cooper et alii
[12] est W=(1-an/bm)™°. On obtient donc la résistance de constriction moyenne, en supposant
que les microcontacts sont identiques (cette hypothese peut s'avérer une cause d'écart entre les
mesures et le modéle) :

N .

RC c m°-'m 1_a7m 1.5 (4)
b

m

Pour déterminer nm, Ay and am, On suppose que le gaz piégé dans les aspérités suit la loi
des gaz parfaits : pv/T=poVo/To. Po est la pression atmospherique et p est donné par p=pappi —
(p,+ Po). Pappi €St la pression appliquée et p, la pression capillaire due au phénoméne de
mouillage. Elle peut s’exprimer en fonction de la tension de surface du polymere fondu v, et
des angles 6 et ¢ de lafigure (3) par:
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5
! Y cote ®)

Les volumes v and vq sont calculés en utilisant la distribution donnée par la relation (2).
L’ epaisseur d’air équivalente Y peut alors étre obtenue itérativement en couplant la loi des
gaz parfaits et la relation (5). On obtient alors I’expression (6):
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La densité de micro-contacts np,, le rayon moyen des points de contact an, et le diametre

moyen de la base des aspeérités coniques b, peuvent s’exprimer a partir de la loi gaussienne de
distribution des aspérités, conduisant a I'expression de la résistance de constriction Rg:
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Si As est la conductivité du gaz d'épaisseur Y(t), on obtient in -fine la résistance de contact

ﬂ’f
Y(t)

Pour simuler le procédé d’injection, les équations thermomécaniques (6) et (7) peuvent étre
implémentées dans le code pour calculer les conditions aux limites de la piéce en fonction des
températures et pressions. La conductivité harmonique A, est alors calculée a la température
classique de contact. On suppose de plus que les constrictions sont a chaque instant

en mettant en paralléle les deux chemins de transfert: 1/RTC=1/R.+



pleinement développees, alors que les aires de contact évoluent avec la pression. L'influence
de cette hypothese devra étre testée par simulation numérique.

La tension de surface des polymeres a été calculée a partir des composantes polaires et
dispersive issues des références [13] et [14]. Leurs évolutions seront approximées par des
droites (figure 4).
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Figure 4 : pour I’ABS et le PP ; tension de surface et angle de contact

Les eénergies de surface des cavités moulantes et les tensions de surface des
thermoplastiques permettent de calculer les angles de contact a partir de la relation d” Owens-
Wendt's équation (8) donnée par la référence [15] :

yi(L+cos(0))=2yy2r° + 2y’ ®)

Les indices s et | se réferent au solide et au liquide. Les exposants D et P se réferent aux
composantes polaires et dispersives. L’évolution des angles de contact ainsi obtenus est
représenté sur la figure (4) jusgqu’aux températures de changement d’état.

3.3. Modéle thermique changement de phase.

Pendant la solidification du polymere, quand il est a I’état cristallin, la cinétique de
cristallisation doit étre prise en compte pour calculer I’évolution des constrictions dues a la
modification des conductivités thermiques dans la peau au contact de la paroi. On utilise des
modeles développés dans des travaux antérieurs [3] pour coupler les transferts thermiques et
la cristallisation.

4. Comparaison du modele avec les résultats expérimentaux.

La figure (5) présente la comparaison entre les résultats expérimentaux et le modéle pour
différentes rugosités de surface de cavité moulante dont les parameétres de rugosité sont
donnés au paragraphe 3.1, et les evolutions de pression montrées figure (1). Le modele
reproduit trés bien les allures des évolutions. L’accord est excellent pour le fondu pour toutes
les rugosités. Le modele décrit bien la décroissance de la conductance pendant le
refroidissement (dans le sens des pressions décroissantes) et il confirme pour le PP la faible
variation de la résistance pour la surface ayant la plus faible rugosité (poli miroir). La
description est moins bonne pour le PP. On doit cependant noter que les résultats
expérimentaux [10] sont obtenus en calculant la température de surface du polymere par un
modele direct, en utilisant comme condition a la limite le flux mesuré a I’interface polymere-



moule. Le modele mettait en ceuvre une méthode enthalpique, Nous avons montré [16] que la
cinétique impacte le calcul de la température de surface, et donc celui de la RTC.

Le modele a été utilisé pour prédire les résistances pour plusieurs natures de surface de
rugosités identiques égales a 1um. La surface d’acier a été comparée a deux parois, une
chromée et l'autre recouverte de téflon. Les résultats sont présentés figure (6). La
conductivité et la pression capillaire sont modifiées. L’ influence est négligeable en passant de
I’acier au chrome, ce que le modéle confirme. Elle est particulierement marquée poue le
téflon, a cause de son caractere hydrophobe. Les résultats sont en bon accord avec les
mesures, notamment pour les parois métalliques.
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Figure 5 : conductance pour plusieurs rugosités de moule en acier ; (a): ABS, (b) : PP
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Figure 6 : conductance ABS-acier, ABS-téflon, ABS-chrome

5. Conclusion

La capacité du modéle proposé a prévoir I’évolution temporelle de la résistance polymere-
métal en fonction des conditions de pression et de la nature des surfaces en contact, ainsi que
de leur rugosité est avérée. Nous avons montré que les modéles de prédiction pour des
contacts solide-liquide visqueux a pression et température constantes peuvent étre étendus a
des cas ou ces deux paramétres varient dans le temps. Il faut noter que ce modele n’est plus
valide quand le polymeére se décolle de la paroi puisqu’il ne pénétre plus dans les rugosites.



Des mesures directes de la tempeérature de surface du polymere par exemple en utilisant une
fibre optique et un détecteur idoine constitueraient une avancée notable en améliorant la
précision des mesures, car les valeurs obtenues le sont de maniére indirecte faisant appel a
une modélisation perfectible pour les semi-cristallins.
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