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Resumen

En este trabajo se estudido el comportamiento de las mezclas TPS/PLA y sus
materiales constituyentes, utilizando la combinacion de técnicas de simulacion por
Dindmica Molecular para caracterizacion reolégica y modelado analitico y numérico,
para estudio del comportamiento de los materiales en estudio durante el proceso de
extrusion y el fendmeno de “die-swell’. Lo anterior, permitié profundizar en el
conocimiento del comportamiento de los materiales alterativos, en este caso
polimeros biodegradables que permitan reemplazar a los polimeros tradicionales
provenientes del petréleo en aplicaciones especificas y que al final de su vida util,
estos puedan ser biodegradados y de esta manera ayudar a reducir la
contaminacion por volumen. Ademas, la implementacién de simulacion, ayudaria en
gran medida, a predecir el comportamiento de estos materiales, reduciendo costos
y tiempo en la implementacion de ensayos experimentales. Los resultados
obtenidos, en este trabajo son una clara muestra que el nuevo campo de trabajo
que se abre con los materiales biodegradables alternativos, esta aun por explorar,
puesto que tanto los modelos como las técnicas de simulacién estan planteados
para los materiales tradicionales provenientes del petréleo, lo que hace que se
requieren ajustes en algunos parametros, para poder entender de manera clara el
comportamiento de los nuevos polimeros. Teniendo en cuenta lo anterior, se hace
necesario aun, poder comparar con resultados experimentales, que permitan validar
los resultados obtenidos por la simulacién y los modelos utilizados.



Agradecimientos

A Dios por permitirme levantarme cada dia con &nimos para seguir adelante en este
proyecto, a pesar de los muchos tropiezos que hubo durante el desarrollo de este.

A mis padres, que gracias a sus esfuerzos, confianza y apoyo incondicional he
podido cumplir cada uno de mis metas.

A mi asesor, el profesor Jairo Useche, por confiar en mi desde el principio hasta el
final de este trabajo, por permitirme hacer este proyecto de grado en el area de mi
interés y por hacerme entender que ningun reto es insuperable si se trabaja con
disciplina y empefio.

Al Ing. Guillermo Giraldo, quien se convirti6 en mi mano derecha por su apoyo,
colaboracion y guia en cada etapa de este proceso.

Al Ing. Luis Alejandro Paternina, por su colaboracion y paciencia diaria, lo que hizo
posible que este proyecto se pudiera concluir.

A Jovani L. Favero, PhD (Federal University of Rio de Janeiro, RJ, Brazil), por apoyo,
confianza y autorizacion para utilizar el Software ViscoelasticlnterFoam Solver, en
el desarrollo de este trabajo.

Al Profesor Yuichi Masubuchi (Professor, National Composite Center, Nagoya
University, JAPAN), por su apoyo y acompafiamiento en el uso del Software OCTA,
utilizado en el desarrollo de este trabajo.

A los estudiantes: Maria E. Gomez, Osvaldo Molina, Luigi Herrera y Natalia Poveda
del Programa de Ingenieria Quimica de la Universidad Tecnoldgica de Bolivar, por
animarme cada dia a seguir adelante en este proyecto.

A Farick Tanus, Kelibeth Pereira, Jennifer Palomino, Julieth Alvarez Lara, Carmen
Alicia Martinez, Rafael Ordofiez Villareal, Lewis Villalobos, Fabiola Tapasco Gémez,
Dalis Peréz Fortich y Karen Cuesta; por su apoyo constante e incondicional en los
momentos mas dificiles.



indice general
1.Introduccion
1.1Planteamiento de problema
1.2 Justificacion
1.3 Estado del arte
1.4 objetivos
1.4.1 objetivo General
1.4.2 Objetivos Especificos
2. Marco tedrico
3. Métodos
4. Resultados y discusion
5.Conclusiones y recomendaciones
Bibliografia

Anexos

10

10

10

11

15

15

15

16

33

46

75

78

82



Lista de figuras

Figura 1. Representacion esquematica del Modelo Slip-Link, a)
disposicion de las cadenas de un polimero real y b) cadenas
poliméricas dispuestas de acuerdo al Modelo Slip-Link.

Figura 2. Representacion del camino primitivo y Slip-Links.

Figura 3. Comportamiento tipico de un fluido Pseudopléstico tipico.
Figura 4. Geometria de un tornillo de extrusora.

Figura 5. Geometria del canal rectangular del tornillo desenrollado.
Figura 6. Bosquejo de un extruido expandido, mostrando un
recogimiento elastico.

Figura 7. Proceso para estudio del comportamiento de las mezclas
TPS/PLA y materiales constituyente, durante el proceso de extrusion.
Figura 8. Metodologia general para el estudio mezclas TPS/PLA y sus
materiales constituyentes.

Figura 9. Esquema para caracterizacion reolégica y comportamiento
de los materiales fundidos.

Figura 10. Modelamiento de la geometria del dado de extrusion.
Figura 11. Enmallado de la geometria del dado de extrusion.

Figura 12. Mezcla F2 (60% GTPS/ 40% PLA) enelt=0s.

Figura 13. Mezcla F2 (60% GTPS/ 40% PLA)enelt=4s.

Figura 14. Mezcla F2 (60% GTPS/ 40% PLA)enelt=7s.

Figura 15. Mezcla F2 (60% GTPS/ 40% PLA)enelt=10s.

Figura 16. Comportamiento de la Viscosidad (n*) Vs la Frecuencia (w),
de las mezclas GTPS/PLA y los materiales constituyentes GTPS y
PLA.

Figura 17. Modulo de almacenamiento (G’) mezclas GTPS/PLA.
Figura 18. Modulo de perdida (G”) de mezclas GTPS/PLA.

Figura 20. Comportamiento de flujo de las mezclas TPS/PLA fundidas
en la extrusora.

Figura 21. Comparacién de Modelos Analiticos y Numéricos, para el
comportamiento de la Velocidad de flujo Vs ancho del canal, fijando la
profundidad del canal.

Figura 22. Comparacién de Modelos Analiticos y Numéricos, para el
comportamiento de la Velocidad de flujo Vs profundidad del canal,
fijando el ancho del canal.

Figura 23. Comparacion de Modelos Analiticos y Numéricos, para el
comportamiento del Caudal Vs Angulo de Hélice del tornillo, fijando la
velocidad del tornillo.

16

17
21
23
23
28

32
33
36
43
43
47
47
47

48
49

52
54
56

57

58

59



Figura 24. Comparacién de Modelos Analiticos y Numéricos, para el

comportamiento del Caudal Vs Velocidad del tornillo, fijando el angulo

de hélice del tornillo.
Figura 25. Comportamiento de la velocidad de flujo a lo ancho del
canal del tornillo, con variacion de la profundidad de canal del tornillo.

Figura 26. Comportamiento de la velocidad de flujo en la profundidad
del canal del tornillo, con variacion del ancho del canal.

Figura 27. Comportamiento del caudal (Qz), respecto a la velocidad
angular del tornillo, para un Angulo de hélice.

Figura 28. Comportamiento del caudal (Qz), respecto al &ngulo de
hélice (¢), para un valor de la velocidad angular del tornillo.

Figura 29. Perfil de Presion, en direccién del movimiento del flujo,
obtenido por el Modelo de Tadmor.

Figura 30. Perfil de Presion, en direccion del movimiento del flujo,
obtenido por el Modelo de Li-Hsieh.

Figura 31. Primera diferencia de esfuerzos normales Vs Esfuerzo de
corte.

Figura 32. Comportamiento del Die-Swell Vs Esfuerzo de Corte.
Figura 33. Comportamiento del LDPE en la extrusora.

Figura 34. Die Swell del LDPE justo a la salida del dado.

Figura 35. Comportamiento de N_1 Vs 1, la mezcla F2.

Figura 36. Comportamiento de B (Die Swell) Vs Tw.

Figura 34. Comportamiento de la mezcla fundida F2 al salir del dado
de extrusién segun modelado CFD.

59

61

63
64
65
65
67
68
69
69
71

72
72



Lista de tablas

Tabla 2. Pardmetros de entrada para simulacion por PASTA.

Tabla 3. Formulaciones de mezclas TPS/PLA.

Tabla 4. Pardmetros de entrada para simulacién por PASTA.

Tabla 7. Densidad de mezclas TPS/PLA y materiales constituyentes.

Tabla 8. Fraccion volumen de mezclas TPS/PLA y materiales constituyentes.
Tabla 12. Valores de los parametros de entrada al software PASTA, para
caracterizacion reolégica.

Tabla 13. Valores de viscosidad de PLA reportados en la literatura Vs PASTA.

Tabla 14. Valores de viscosidad de PLA reportados en la literatura Vs PASTA.

Tabla 15. Comparacién de la variacion porcentual de la viscosidad cero de
mezclas GTPS/PLAy PLA.

Tabla 16. Comparacién de Modulos de almacenamiento (G')

de las mezclas GTPS/PLA.

Tabla 17. Comparacién de Modulos de perdida (G”) de mezclas GTPS/PLA.
Tabla 18. Pardmetros de entrada del LDPE para el Modelo de  Brandao-
Spieth- Lekakou

Tabla 19. Geometria del dado (C.W. Brabender) No. 05-54-000 Horizontal.
Tabla 20. Pardmetros de entrada para el Modelo de Brandao-Spieth-Lekakou.
Tabla 21. Valores de constantes empiricas para el modelo de Brandao-Spieth-
Lekakou.

36
38
39
46
46
47

52

54

56
67

67
71
72



Capitulo 1.

1. Introduccidn
1.1 Planteamiento del problema

¢ Se pueden predecir las caracteristicas reoldgicas del comportamiento de las
mezclas de polimeros biodegradables durante el proceso de extrusion, utilizando
modelos matematicos y numéricos?

1.2 Justificacién

La necesidad de suplir la demanda que la sociedad actual requiere de los productos
hechos de poliméricos tradicionales, conlleva al aumento gradual de su produccién,
y por ende a hacer uso optimo de las materias primas y de la energia, para el
funcionamiento de las maquinas extrusoras de tornillo Unico (Zavadsky et al., 1985),
permitiendo el constante avance en las investigaciones, para mejorar los disefios
existentes de estas maquinas.

Sin embargo, la alta contaminacion por volumen, producto del uso excesivo de
poliméricos tradicionales, ha llevado a buscar materiales alternativos, que sean
facilmente degradables al final de su vida Gtil. Teniendo en cuenta lo anterior, no es
de sorprenderse que el proceso de extrusion haya sido objeto de estudio para su
entendimiento fisico y modelamiento mateméatico, asi como también en la
implementacion de tecnologia innovadora para su monitoreo y optimizacion (Covas
et al., 2001), para el procesamiento de los nuevos materiales.

Con este trabajo se busca predecir el comportamiento de estos nuevos materiales
alternativos, utilizando modelos matematicos desarrollados para el estudio del
comportamiento de los polimeros tradicionales en la extrusora de tornillo Unico, que
permitan encontrar condiciones de operacién y caracteristicas del equipo antes de
ser implementados un proceso de produccién real, lo que ayudaria a reducir
incertidumbre, tiempo y costos, en la implementacién y operacion del proceso de
produccion para fines comerciales.
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1.3 Estado del arte

Las extrusoras de tornillo inico son extensamente usadas, debido a su bajo costo,
confiabilidad y comportamiento satisfactorio (Ghany et al., 2015). Segun Li et al.,
(1996), de todos los tipos de extrusoras utilizadas en la industria, las extrusoras de
tornillo Unico son ciertamente un tipo que no puede ser pasado por alto. Todos los
estudios han llevado al desarrollo significativo de modelos matematicos, que
permitan entender las relaciones entre la geometria, condiciones de operacion y
comportamiento del tornillo (Covas et al.,2001), con el objetivo de obtener el maximo
rendimiento durante el proceso de extrusion, teniendo en cuenta la temperatura, la
presion y viscosidad optimas del material procesado (Zavadsky et al., 1985).

La Teoria Hidrodindmica de las extrusoras de tornillo inicia con Rowell et al.,(1922,
1928) (Lietal., (1996), Rauwendaal (1986) y Vinicius et al., (2009)), aunque muchos
otros enfoques se intentaron mas adelante, estos resultarian ser equivalentes a los
de los pioneros. Mas adelante Shapiro et al., (1976), argumenta que no hay un
modelo matematico totalmente satisfactorio que describa el proceso de fusion del
polimero en una extrusora de Unico tornillo.

Zavadsky et al., (1985) presenta un modelo matematico no unificado, en que la
extrusora es dividida en 5 zonas, donde cada una presenta caracteristicas fisicas
propias del proceso, pues la escogencia del modelo matemético adecuado para
cada zona depende del proceso fisico que se lleva a cabo en cada una de estas..
Lo anterior estd basado en las teorias propuestas por Klein (1965), McKelvey
(1962), Schneider (1969) y Tadmor et al, (1972).

En su afan por explicar el proceso de extrusién, Campell et al., (1992), disefidé un
tornillo especial de extrusora para probar la existencia del flujo de arrastre,
considerando que: 1) solo el barril rota, 2) solo el nacleo del tornillo rota, 3) solo las
aletas del tornillo roten y 4) el ndcleo y las aletas del tornillo roten al tiempo. De este
trabajo se concluyd, que el flujo generado por la rotacion del tornillo no esta de
acuerdo con las teorias existentes hasta ese momento y que las aletas del tornillo
son las mayores contribuyentes del flujo de arrastre.

En 1996 Li et al., propone una nueva solucion analitica para un flujo isotérmico
Newtoniano en una extrusora de tornillo Gnico, teniendo en cuenta condiciones de
contorno reales, es decir tornillo rotatorio y barril estacionario. Contrarias a las
condiciones utilizadas hasta ahora en los modelos de Tadmor el al., (1979) y
Rauwendaal (1986), que se basaron en la Teoria HidrodinAmica propuesta por
Rowell et al., (1922, 1928), en las cuales el tornillo es estacionario y el barril giratorio.
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A comienzos del afio 2.000, los investigadores utilizan mayormente técnicas de
simulacion numérica, para ser comparadas con los modelos analiticos propuestos
hasta la época, como en el caso de Useche (2002), que utiliza un modelo
computacional de Elementos Finitos y lo compara con el modelo de Tadmor et al.,
(1979), para explicar el comportamiento hidrodinamico del polimero fundido en
extrusoras de tornillo Unico. Por su parte Yu et al.,, (2004), utiliza técnicas de
simulaciéon numérica y lo compara con el modelo propuesto por Rowell et al., (1922)
y por Li et al., (1996), para determinar el comportamiento del campo de flujo y la
transferencia de calor en los canales del tornillo de la extrusora, encontrando que
el modelo de Li et al., (1996), se asemeja a los resultados arrojados por la
simulacion numérica.

De otro lado Surest et al., (2008) y Vinicius et al., (2009); utilizan el modelo de Li et
al., (1996), para estudiar el comportamiento del flujo en el canal de la extrusora
cuando el polimero (polipropileno) es degradado por accion de Peréxido, y cuando
se varian los espacios entre las aletas del tornillo para valores pequefios, medianos
y grandes; respectivamente.

Siguiendo con el andlisis computacional Vlanchopoulos et al., (2011), estudia el
comportamiento del fluido en la extrusora con el fin de hallar un disefio optimo del
tornillo, dividiendo la extrusora en 5 zonas (alimentacion, transporte de sdlidos,
fundido, transporte de fundido y dado), utilizando el modelo de Tadmor el al., (1979),
para estudiar el comportamiento del fluido en la zona de fundido. También Mihailona
et al., (2014), estudia la zona del fundido de la extrusora, intentando proponer una
nueva teoria para explicar el comportamiento del material en los canales del tornillo,
pero termina recurriendo al modelo de Tadmor et al.,(1979) para basar sus
supuestos.

Mas recientemente Ghany et al., (2015), utiliza técnicas de simulacion numérica,
para estudiar la relacién de la geometria y velocidad rotacional del tornillo, con la
presién axial del fluido dentro del barril de la extrusora. Este basa su andlisis en el
modelo de Tadmor y Klein (1970), para la zona de fundido, pues al igual que Covas
et al., (2001), Shapiro et al., (1976), Vlanchopoulos et al., (2011) y Zavadsky et al.,
(1985), divide la extrusora en varias zonas para un mejor estudio.

Otro de los temas que sera tratado en este trabajo es el fendmeno de “die-swell” 0
efecto Barus, que es comun en la extrusion de polimeros. Lodge (1955), muestra
tedricamente como una pieza de material exhibe un recogimiento elastico y un
hinchamiento oblicuo cuando se libera del esfuerzo instantaneamente, y como un
pequefio y lento recogimiento es promovido, en el cual el diametro del extruido es
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mayor al diametro del canal del dado, provocando un cambio de dimensiones en el
extruido, diferentes a la esperadas.

Mas adelante Graessley (1969) y Nakjima (1966), coinciden en el énfasis de sus
trabajos, concluyendo que el recogimiento elastico es el aspecto mas importante en
el proceso de “swelling”. Sin embargo, teorias posteriores introducen un médulo
elastico, el cual no esta conectado en forma obvia para dar una relacidon continua
con otras propiedades materiales medibles, por lo tanto, hace que no haya un poder
de prediccidén aun. Teniendo en cuenta las investigaciones anteriores, hasta 1970
aparentemente no se tiene una teoria fundamental de “die-swell” en el sentido que,
dadas las propiedades de un material, se pueda predecir el avance de este
fenébmeno. Por su parte Tanner (1970), presenta su Teoria de Recogimiento
Elastico, basada en los trabajos de Lodge (1955, 1964), Kaye (1962) y Zapas
(1963), con la cual pretende explicar el fenomeno en estudio.

Por su parte Henderson et al., (1986), encuentra relacion entre la temperatura y
“die-swell’”, puesto que al pasar un polimero fundido caliente por el dado frio, sufre
un incremento sustancial en sus dimensiones, produciendo hinchamiento,
desenredo molecular de las cadenas poliméricas y reduccién de la elasticidad del
material. De otro lado Brandao et al., (1996), considera algunos parametros
reoldgicos como la rata de corte, indice de flujo y temperatura, para estudiar el
fendmeno de “die-swell”. Este trabajo modela matematicamente este fenémeno,
basado en la Teoria de Recogimiento Elastico de Tanner (1970), incluyendo
contribuciones elasticas y newtonianas del polimero.

En 1997, Sirisinha; hace una revision de los factores que gobiernan el fenémeno del
“die-swell’”, incluyendo calculos de deformacion recuperable y tiempo de relajacion,
llegando a la conclusién que este fendbmeno es controlado por la elasticidad del
fundido, pero que también depende de factores como: temperatura, esfuerzo de
corte, geometria del dado y caracteristicas moleculares del polimero. Por su parte
Liang (2001), estudia la relacion de las perdidas por caida de presion a la salida del
dado, el esfuerzo de corte en las paredes del dado y el “die-swell”, mostrando que
la relacion propuesta tiene un buen acercamiento a los valores medidos
experimentalmente.

De otro lado, ademas de los modelos analiticos, se tienen en cuenta los modelos
viscoelasticos, implementados en modelos numeéricos para el estudio del fenomeno
de “die-swell’. Favero et al., (2010), Holmes et al., (2012), Mu et al., (2012), son
algunos de los autores que han implementado las ecuaciones constitutivas de los
modelos viscoelasticos a modelos numéricos por CFD (Computacional Fluid
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Dynamic), para estudiar el comportamiento de polimeros tradicionales o mezcla de
ellos. Mas recientemente Cherizol et al., (2015), hace una revision de modelos
matematicos para fluidos No—Newtoniano de compuestos Viscoelasticos,
encontrando que los modelos mé&s adecuados para la prediccion del
comportamiento reoldgico de biomateriales compuestos reforzados con fibras
naturales, son los modelos de Phan-Thien-Tanner, Oldroyd-B, K-BKZ, Maxwell y
Giesekus.

Teniendo en cuenta la anterior revision de la literatura, se encuentra que no existe
un modelo Unico para estudiar el comportamiento de fluidos No- Newtonianos en
una extrusora de tornillo Unico, pero la mayoria de investigaciones han sido basados
en el modelo de Tadmor et al., (1966, 1967,1970, 1972 y 1979), siendo este uno de
los més utilizados hasta ahora, a pesar de los errores encontrados por Li y Hsieh
(1994, 1996) en este modelo. De otro lado, se encuentra que a pesar de los muchos
autores han propuesto modelos para estudiar el fenédmeno del “die swell”, estos han
basado su trabajo en la Teoria de Recogimiento Elastico de Tanner.

En este trabajo, serdn empleados los modelos de Tadmor et al.,(1976) y Li et al.,
(1996), y Alves et al., (2009) para estudiar analiticamente el comportamiento de
mezclas de AImidén de Yuca y Poli Acido Léactico (PLA) fundidas dentro la extrusora
de tornillo Unico y el Modelo Brando-Spieth-Lekakou (1996), para estudiar el
fenémeno de “Die Swell”. También se pretende estudiar este fenbmeno de manera
numeérica, implementando las ecuaciones constitutivas de Maxwell, que hasta el
momento solo se ha implementado para polimeros tradicionales.
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1.4 Objetivos
1.4.1 Objetivo General

Estudiar el comportamiento de mezclas de Almidon de Yuca (TPS) y Poli Acido
Lactico (PLA), utilizando modelos analiticos y simulacién numérica para predecir su
respuesta mecanica durante el proceso de extrusion.

1.4.2 Objetivos Especificos

» Evaluar las caracteristicas reoldgicas de mezclas de TPS/PLA y sus materiales
constitutivos, utilizando simulacién computacional para materiales blandos, basada
en Dinamica Molecular.

* Predecir el comportamiento de las variables presion y flujo volumétrico en el
proceso de extrusion para mezclas TPS/PLA, utilizando modelos computacionales
basados en el Método de Diferencias Finitas.

*Evaluar los modelos analiticos propuestos en la literatura con modelos numéricos
para proceso de extrusion de las mezclas TPS/PLA.

*Estudiar el fendmeno de “die-swell” en mezclas TPS/PLA, mediante la

implementacion de modelos analiticos y computacionales basados en el Método de
Volumenes Finitos.
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Capitulo 2.

2.1 Marco Teodrico
2.1.1 Aplicacion de La Dinamica Molecular a la Reoldgia de polimeros

En el campo de la Ingenieria de materiales, la simulacion computacional es una
herramienta que genera gran expectativa en el desarrollo de nuevos materiales, que
requieren propiedades y condiciones de procesamiento especificas, que permitirian
predecir estas, usando informacién de la estructura y composicién quimica de los
materiales (Aoyagi, 2016). En el caso de los polimeros, estos representan un gran
reto para los modeladores de materiales, debido las relaciones complejas de sus
propiedades viscoelasticas (Kremer et al., 2005), ya que su estructura y dinamica
son caracterizadas por un espectro de longitud y escala de tiempo extremadamente
grande (Tzoumanekas et al., 2006). Teniendo en cuenta lo anterior, surge la
simulaciéon por Dinamica Molecular, la cual tiene como objetivo modelar
completamente sus propiedades reoldgicas, usando las fuerzas involucradas,
describiendo el cambio de posicion, velocidad y orientacion de la cadena polimérica,
con el paso del tiempo, mientras son sometidos a estimulos de temperatura,
presion, esfuerzos, etc.,(Haile, 1992) y Palmer (2012).

2.1.1.1 Modelo de Enlace Deslizante (Slip-Link Model)

El Modelo de Enlace Deslizante (Slip-Link Model), hace parte al conjunto de modelo
que utiliza la dindmica molecular, para explicar el comportamiento interno de los
polimeros (Aoyagi, 2016) y (Palmer, 2012). Para entender este modelo, se debe
partir del Modelo de Cadena Ideal, el cual no tiene en cuenta el volumen, ni las
interacciones entre las moléculas, pero aun asi este modelo es adecuado para
reproducir la estructura en equilibrio de un polimero en estado fundido (Staudinger
et al., (1932), Green et al., (1946) y Doi et al., (1978).
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Figura 1. Representacion esquematica del Modelo Slip-Link, a) disposicion de las
cadenas de un polimero real y b) cadenas poliméricas dispuestas de acuerdo al
Modelo Slip-Link. Tomado y modificado de Japan Association for Chemical
Innovation (2016).

A diferencia de lo anterior, los polimeros reales presentan enredos de moléculas, lo
cual es sumamente importante al estudiar los polimeros fundidos (Aoyagi, 2016); es
por esto que se usa el Modelo de Slip-Links, pues considera puntos de enredo como
enlaces deslizantes y las cadenas entre puntos de enredos como simples resortes
(Aoyagi, 2016) y Takimoto et al.,(2000). Adicionalmente, dos cadenas estan
conectadas por un slip-links, para formar un par, y asi representara un enredo, los
cuales se forman o se destruyen por el movimiento de la cadena polimérica (Aoyadgi,
2016), tal como se muestra en la figura 1.

En el Modelo Slip-Link, se tienen en cuenta las variables, de posicién del slip-link
(R), numero de segmentos de Kuhn entre enredos (n) y el numero de slip-links sobre
cada cadena (Z), donde r,, representan los vectores posicion de los slip-links
(ry, 12 .....72), Y S1 Y S, la longitud de los segmentos de linea en ambos extremos,
lo cual se representa en la figura 2. (Masubuchi, 2016). Segun Doi et al., (2003),
Shoji (2002) y Tzoumanekas et al., (2006); en el método utilizado para la simulacion
de polimeros lineales, se tienen en cuenta 4 operaciones, como se muestran a
continuacion.
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Figura 2. Representacion del camino primitivo y Slip-Links. Tomado y modificado de
Japan Association for Chemical Innovation (2016).

Primera Operacion: Deformacion paralela debido al flujo

Cada posicion del Slip-Links (r;) es movido de acuerdo al flujo macroscopico de la
muestra.

Segunda Operacion: Cambio de la longitud de contorno del camino primitivo
(Fluctuacion de la longitud de contorno).

La longitud L de cada camino primitivo es actualizada a L + AL por cambios en las
longitudes de las colas s; y s, la misma cantidad AL/z. Donde AL es determinada
desde la ecuacion de Langevin y el paso del tiempo At, como:

dL

= (LO = Log) + 9@ +

dL

2.1
dt)paralela ( )

Doénde: (dL/ ) es el cambio de la longitud de contorno debido a la
dt paralela

deformacion paralela; g(t) es la variable aleatoria que representa la fluctuacion de
la longitud de contorno. El tiempo de relajacion de Rouse, esta dado por 1 = 7,22
Y 7., €S la unidad de tiempo (el tiempo de relajacién de Rouse de una cadena cuyo
peso molecular es M,.
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Tercera Operacion: Reptacién

Cada camino primitivo es aleatoriamente desplazado a lo largo de si mismo con el
coeficiente de difusién D.. Por esta operacion, ya sea que incremente s; y decrezca
s,, 0 viceversa.

a2

DC - (3m21,.2)

2.2)

Cuarta Operacion: Renovacion de restricciones

Si s; (0s,), se convierte en negativo por las operaciones 2 y 3, el dltimo slip-link en
la cadena y su compafero son removidos. Si de otro lado s, (0 s,), Se hacen mas
largos que a, un nuevo slip-link es creado en el extremo y su compariero es creado
en una cadena seleccionada aleatoriamente.

Segun Masubuchi (2016), para una configuracién dada de la cadena, el Tensor de
Esfuerzos (o, ) es calculado por:

__ 3vkpTng [rixriy] 2.3)

Oxy = a? n

Donde r es el vector posicion (con componentes 7,7, y 1;), a es el la longitud
promedio de la subcadena en equilibrio, n es nimero de segmentos de Kuhn sobre
la subcadena, n, es el promedio de segmentos de Kuhn (n) bajo equilibrio, v es el
numero densidad de subcadenas, kg es la constante de Boltzmann, T es la

temperatura y [%] indica el promedio del conjunto de las cadenas.

En caso de tener polimeros ramificados, se usan solo las operaciones 1,2 y 4;
saltando la operacién 3. Cabe anotar que, con este modelo, el nimero de
ramificaciones no tiene efecto sobre la reoldgica del polimero ramificado (Doi et al.,
2003).

En general para los Modelos Slip-Links, los parametros bases son: 1) la unidad de
longitud, 2) unidad de tiempo y 3) unidad de energia. La unidad de longitud (a), es
el promedio de la longitud de la subcadena en el equilibrio. La unidad de tiempo
(tr), es el tiempo de relajacibn de Rouse de la subcadena que contiene (n,)
segmentos de Kuhn y la unidad de energia es kzT. Para casos practicos, se utilizan
otros parametros como son: 1) la unidad de peso molecular, 2) unidad de mdédulos

y 3) la unidad de tiempo.
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El numero promedio de enredos por cadena (bajo equilibrio) Z,, representan el peso
molecular M de la cadena polimérica.

M
Mgng

donde, n, es el promedio del nimero de segmentos de Kuhn en la subcadena bajo
el equilibrio y Mg, es el peso molecular de los segmentos de Kuhn. Para el caso de
soluciones (soluciones con enredos), n, depende de la concentracion del polimero.

Por conveniencia, Z, es obtendido desde le Modulus Plateau (Gy), mediante la
ecuacion:

4 GN

—_ Z e
0™ LRT

- (2.5)

donde, p es la densidad del polimero, R es la constante universal de los gasesy T
es la temperatura en cualquier tiempo.

El Modulo Unidad (G,), es necesaria para los célculos reologicos. Este modulo
puede obtenerse desde la unidad de longitud y la unidad de energia. Mientras tanto,
por conveniencia este parametro puede también ser obtenido por el médulo plateau
(hallado en la literatura o experimentalmente). EI Modulo Unidad (G,), puede ser
calculado, de la siguiente manera:

15 RT
Go =Gy = 3@—5 (2.6)
M¢& = 218pp3 (2.7)
M
p= (R2)pN 4 (2:8)

Donde, M¢ es el peso molecular del enredo (propuesto por Graessley); p es la
longitud de empaquetamiento; (R?) es el promedio de la distancia al cuadrado
medida de extremo a extremo el cadena polimerica; p es la densidad del polimero
fundido y N, es el numero de Avogadro.

La Unidad de tiempo, esta determinada por el tiempo de relajacion de Rouse (1),
dado por:

Tp = TeZZ (29)

donde t,.:tiempo de relajacion de Rouse para el enrredo y Z: numero promedio de
enredos por cadena.
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2.1.2 Comportamiento de polimeros fundidos

El hecho que la viscosidad del polimero fundido se reduzca (figura 3), durante el
proceso de extrusion, es de gran importancia; por esta razén es necesario poder
expresar y entender las distintas formas de la dependencia de la viscosidad (1) con
la velocidad de deformacion aplicada o resultante (y), y ademéds como estas
variables son afectadas por la temperatura, estructura, composicion, etc. Para ello
han surgido modelos (ecuaciones empiricas, semiempiricas o de origen molecular)
como son: The Power Law Model, Modelo de Ellis, Modelo de Brid-Carreau, Modelo
de Cross-Porwer Law, Fluido de Bingham, Modelo de Herschel-Bulkley, entre otros
(Han, 1981) (Morrison, 2001) (Osswald et al., 2015).

Estos modelos tienen dos propdsitos generales: 1) soluciones analiticas para los
distintos escenarios de flujos encontrados en el procesamiento de polimeros y 2)
permitir el almacenamiento de los datos obtenidos en las mediciones con un nimero
minimo de parametros. El comportamiento de flujo de los diferentes fluidos, requiere
usar diferentes modelos; puesto que algunos fluidos pueden ser de corte
adelgazante, otros podrian experimentar un esfuerzo de inicio o exhibir ambos
comportamientos (Osswald et al., 2015). (Tadmor et al., 1979) (Rao, 2014)
(Rauwendaal, 2014).

El Modelo de la Ley de Potencia (The Power Law Model), representa
adecuadamente la region de corte adelgazante en una gréafica de viscosidad Vs rata
de corte, ignorando la meseta Newtoniana (plateau Newtonian), donde se observan
pequefias velocidades de deformacion (Osswald et al., 2015). Este se describe
como:

n=my"?! (2.12)
n=m(My"* . (2.13)

Donde, m representa el indice de Consistencia y n es el indice Power Law.
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Normal range of polymer
processing operations

Log viscosity [Pa.s]

Log shear rate [s7] _—

Figura 3. Comportamiento tipico de un fluido Pseudopléstico tipico. Tomado y
modificado de (Rauwendaal, 2014).

El Modelo Cross-Power Law, considera los efectos de la rata de corte y de la
temperatura sobre la viscosidad, describiendo tanto el comportamiento Newtoniano,
como el corte adelgazante. Esta parte del corte adelgazante (Shear Thinning), es
modelado por la ecuacion general de Cross (Morrison, 2001) (Osswald et al., 2015).

NY—Noo — 1
No—Neo 1+(Ky)l—n

Donde 7, es la viscosidad en la rata de corte cero, 1., es la viscosidad en la rata de
corte infinita, K es una constante de tiempo y n indice Power Law. Cuando ny « n,
Yy ny > N, €l modelo se reduce al Modelo Power Law (Ley de Potencia) (Macosko,
1994) (Han, 2007).

(2.14)

Modelo de Bird-Carreau-Yasuda, describe los medios para predecir las propiedades
viscoelasticas en estado estable y dinamico, de dispersiones concentradas y
diluidas, en un amplio rango de velocidades de corte en estado estable y dinAmico
oscilatorio (Dus et al., 1990). Para ello toma en cuenta la meseta plana Newtoniana,
ajustando un amplio rango de rata de deformacién. La ecuacion que lo representa
esta dada por:

o (n-1)
NY Mo _ (14 |Ay]|%) « (2.15)
No—MNwo
Donde n, es la viscosidad en la rata de corte cero, 1., es la viscosidad en la rata de
corte infinita en el segundo meseta Newtoniana, A es una constante de tiempo y n

indice Power Law (que se toma en cuenta para el comportamiento de corte
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adelgazante) y el parametro a, que toma en cuenta el ancho de la region de
transicion entre la viscosidad cero y la region de que modela la Ley de Potencia
(Power Law) (Chen, 1972) (Bird, 1976) (Dus et al., 1990) (Rauwendaal, 2014)
(Osswald et al., 2015).

Modelo de Herschel-Bulkley, es ampliamente usado para representar el
comportamiento de fluidos que tiene esfuerzos iniciales (distintos de cero), tal como
los fluidos de Bingham, pero que de otra manera muestran un comportamiento de
corte adelgazante. El modelo es representado por las ecuaciones:

T=71y+my" 2.16)
0 14 (

Para t > 1,. Donde t,, es el esfuerzo de inicio, m es el indice de consistenciay n es
el indice Power Law. Tal cual el Modelo de Bingham, este modelo requiere un nivel
critico de esfuerzo para iniciar el flujo. De manera similar al Modelo Power Law n <
1 representa el corte adelgazante, n > 1 representa al corte espesante y n =1, el
modelo se reduce al Modelo de Bingham y representa el flujo Newtoniano con un
valor critico de esfuerzo de inicio (Mitsoulis et al., 1993) (Alexandrou et al., 2000),
(Rao, 2014) y (Osswald et al., 2015).

2.1.3 Modelos analiticos y numéricos para la extrusiéon de polimeros

Segun Vinicius et al., (2014), en el procesamiento de polimeros, la calidad final del
producto depende en gran parte de las caracteristicas y propiedades fundido,
cantidad de flujo y mezclado de este; es por estas razones que la optimizacién del
proceso, es totalmente necesaria. Sin embargo, durante mucho tiempo se ha
recurrido a la construccién de equipos con materiales transparentes y a escala, que
permitan la visualizacion del flujo del polimero durante el proceso, invirtiéndose
mucho dinero y tiempo en este. Ademas, predecir particularmente el
comportamiento de mezclas, se hace extremadamente dificiles. Todo lo anterior ha
llevado, a utilizar modelos analiticos y simulacién numérica, como alternativa para
la optimizacion y analisis del proceso de extrusion (Covas, 1995) (Utracki et al.,
2002) (Rauwendaal, 2014), (Osswald et al., 2015).

En general, los modelos analiticos que se utilizan en este trabajo, estan basados en
la Teoria Hidrodinamica de las extrusoras de tornillo, (ver seccion 1.3). Estos
modelos, suponen que: (1) el flujo es laminar, (2) el flujo es isotérmico, (3) el fluido
es Newtoniano e incompresible, (4) las fuerzas gravitacionales son despreciadas,
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(5) el flujo es totalmente desarrollado y (6) no hay deslizamiento en las paredes
(Alves et al., 2009), (Li et al., 1995).y (Tadmor et al., 2006), moviéndose en una
extrusora de tornillo Unico con canal finito, logrando la simplificacion del problema,
al punto que el tornillo de extrusién, sea desenrollado (figura 4) y pase a ser un canal
rectangular, cubierto por una placa plana infinita (el barril) como se observa en la
figura 5., el cual es movido a velocidad constante V,, con un angulo (8,) en direccion
z.( Rowell et al., 1922, 1928).

-5 N

\

S — { )
\
B\

TN AN ©
l F\ .u' 7 \

Barrel surface

Figura 5. Geometria del canal rectangular del tornillo desenrollado. Tomado de
Tadmor (2006).

Para resolver este problema, se tienen en cuenta los supuestos que: el flujo y perfil
de velocidad, estan totalmente desarrollados. Teniendo en cuenta lo anterior, se
plantea la Ecuacion de Movimiento en coordenadas rectangulares (X,y,z):
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vy %) _ &P (SZVx SZVx)

P (Vx Sx + Vy sy)  6x tHu 8x? + 8y? (218 a)
L W a7

P (Vx Sx + Vy sy) &y tH &x? + 8y? (218 b)
8V, 5V;\ 6P 5%v, . 8%V,

p(gthg) =5 ru(GE+50) (2180)

Donde p es la densidad del fundido.
Al tener en cuenta las suposiciones listadas anteriormente (6v, /6x =~ 0, 6v,/6x =~
0y év,/6y ~0.), se obtiene la ecuacion diferencial (2.19), para la cual se planean

soluciones basadas en distintas condiciones de contorno, propuestas por cada autor
en particular, como se vera en la siguiente seccion.

8P _ (62VZ
5z

62VZ)
2.1
6x2 T Sy? (2.19)

2.1.3.1 Modelo matemético estandar para extrusiéon de fluidos newtonianos
isotérmicos “Modelo de Tadmor”.

En este modelo, en la direccién hacia abajo del canal el perfil de velocidad es
obtenido por la solucién de la ecuacién diferencial parcial (2.19). Esto muestra que

el gradiente de presion 5P/52 es una constante. Las condiciones de contorno, para
las cuales se soluciona la ecuacion (2.19), son:

Base del tornillo V,(x,0) =0 (2.20a)
Barril V,(x,H) =V, (2.20b)
Aletas del tornillo 7,(0,y) =0 (2.20¢)
V,(W,y) =0 (2.20d)

Segun las condiciones de contorno propuestas, este modelo, considera que el barril
de la extrusora tiene movimiento (ecuacién 2.20b), mientras que el tornillo y las
aletas permanecen fijas (ecuacion 2.20a y 2.20c-2.20 d, respectivamente)., lo cual
es planteado en la Teoria Hidrodinamica de las extrusoras de tornillo, propuesta por

Rowell et al., (1922, 1928). Ademas, este modelo maneja relaciones
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profundidad/ancho del tornillo (H/W) >1. El desarrollo matemético para este modelo,
esta planteado en el Anexo 1.

La solucion para la velocidad hacia dentro del canal del tornillo en la direccion z por
separacion de variables esta dada por:

4o sinh(irh§) H? 0P cosh[in(x—0,5/h)
Uu; = _Z

sinh(imh§) . . _ [l 2 8 yoo coshlin(y—0,5/h)] . .
7 24i=13,5 [sinh(ih) sinh(imy) (Z#Vbx 6x)'[€ $+— YiZ135 i3 cosh(7/,,) sin(ims)

(2.21)

|74
Donde u, = Z/Vbz’ x=%)y yh= H/W
Ahora bien, la rata de flujo (Qz), hacia abajo del canal, estada por la ecuacion (2.2.2):
Q, = WHVy, [[ u, dédy (2.22)

Integrando la ecuacion (2.22), se obtiene:

_ VpWH WH?3 8P
Q=22 Fy + (-3) Fa (2.23)

Donde F; (factor de forma para el flujo de arrastre) y F, son (factores de forma para
la presion de flujo). Ellos toman valores que son mas pequefios que 1,
representando el efecto reducido de las aletas sobre la rata de flujo (Qz), entre
placas paralelas infinitas.

2.1.3.2 Modelo Analitico de Li - Hsieh

La modificacion presentada por Li-Hsieh, a la Teoria HidrodinAmica de las
extrusoras de tornillo, propuesta por Rowell et al., (1922, 1928)., es el tornillo
rotatorio y barril estacionario, lo que es usual para extrusoras reales (Li et al.,
1996).Este modelo, plantea la solucion de la ecuacion (2.19) para el flujo hacia abajo
del canal (direccién z), teniendo en cuenta las condiciones de contorno, propuestas
en las ecuaciones (2.24a — 2.24d) y para relaciones de profundidad/ancho del tornillo
pequefias, es decir (H/W) <1. Cabe resaltar que el desarrollo matematico completo
para este modelo se presenta en el Anexo 1.

Barril: v,(x,H) =0 (2.24a)
Base del tornillo: v,(x,0) = Ryw cos ¢y, (2.24b)
Aletas del tornillo: v,(0,y) = (Rp +y) wcos ¢, (2.24¢)
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v,(W,y) = (Rp +y) wcos ¢y, . (2.24d)

Asi, diferente del modelo convencional de placas paralelas, el canal del tornillo en
este nuevo modelo, es mantenido en movimiento con velocidad real y la superficie
del barril, es estacionaria. Este grupo de condiciones de contorno son definidas,
basadas en las velocidades absolutas del tornillo rotando. El perfil de velocidad
basado en este grupo de condiciones de contorno puede ser integrado directamente
para obtener la nueva rata de flujo volumétrico neto (Li et al., 1995, 1996).

Se observa que las velocidades de las aletas del tornillo no son cero, pero son una
funcién de velocidad del canal. En soluciones existentes Rowell y Finlayson (1922,
1928), Tadmor et al., (1979), Rauwendaal (1986), las velocidades de las aletas del
tornillo son cero, por asumir que el tornillo esta estacionario. Asi el tornillo es
rotatorio, y las velocidades desde el centro del tornillo a la punta no son constantes
para una funcién del radio.

El método de transformacion sinusoidal finito, puede ser usado para transformar el
problema dentro de ecuaciones diferenciales parciales y resolver v,(x,y). El
desarrollo de la ecuacion (2.19) la presenta Li et al., (1995), y la solucion final para
la velocidad de flujo hacia dentro del canal, est4 dada por:

P
v, = Rsw cos ¢, fi,1 + (2R, — H)w cos ¢y, i, + %6—2. (aW?f,5 + bH?f;,4) (2.25)

Donde, a y b son constantes dependientes de la relacién H/W. Cuando la relacion
H/W es pequefia a=0 y b=1, cuando la relacién H/W es grande, a=1y b=0. R,:

Para el disefio de extrusora y la simulacién del proceso de extrusion, la relacion
entre la rata de flujo y la presion es de gran interés. Por integracion de la velocidad
hacia abajo del canal, v, (x, y) (ecuacion 2.25) arriba del &rea de seccion transversal
del canal, la rata de flujo (Qz), general puede ser obtenido por:

&P W3H b &8P
Q, = Rsw cos g W*fo1 + (2Ry — H)w cos ¢y, H? fo + %E(W4fos - 7) Taat
H3H
(H*for =) (2.26)

Donde, fo1, fo2, fo3, foa SON coeficientes de la ecuacion (2.26).
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2.1.3.3 Modelo Analitico de Alves

Este modelo toma las mismas consideraciones que el modelo de Li-Hsieh, para ser
implementado, solo que el rango en que trabaja la relacion H/W< 1, es decir para
bajas e intermedias. Ademas, la técnica de solucion matemética que este utiliza es
TECNICA DE TRANSFORMADA INTEGRAL GENERALIZDA (GITT). En Vinicius et
al., (2009), se presenta de manera detallada esta técnica.

2.1.4 Modelado analitico y numérico del fendmeno de “die-swell”

El fendmeno de “Die Swell” (B), es comun en la extrusion de polimeros. Este término
es empleado para expresar el incremento en la seccion transversal del extruido a la
salida del dado (relacion del diametro del extrudido (D)/diametro del canal del dado
(d)) (Anand et al., 1980) (Henderson et al., 1986) (Sirisinha, 1997) (Wang, 2012),
como se observa en la figura 6.

Tanner (1970), en la Teoria de Recogimiento El4stico, presenta un modelo (para un
flujo de Poiseuille y algunos polimeros fundidos), donde se tiene en cuenta los
siguientes supuestos: (a) el flujo es isotérmico e incompresible; (b) el dado es muy
largo (longitud/diametro — «); (c) los efectos inerciales del flujo podrian ser
ignorados; (d) la gravedad, fuerzas de cuerpo, de tension de superficies, son
ignorados, la barra extruida es libre de carga; (e) el pequefio y lento recogimiento
lejos del dado es ignorado. Los supuestos (a)-(d), parecen ser realistas para
aplicacion en la extrusion de polimeros fundidos y soluciones poliméricas altamente
viscosas. El supuesto (e) estd en concordancia con todas las observaciones
experimentales hechas anteriormente por otros autores precedentes a Tanner
(1970), como ya se explicé en la seccion (1.3).

El fendmeno de “die-swell”, esta relacionado con muchas variables, entre ellas:
temperatura, presion, cantidad y tipo de flujo, tasa de corte, esfuerzos de corte en
las paredes del dado, geometria y dimensiones del dado, caracteristicas
moleculares del polimero, entre otras (Brandao et al., 1996), (Henderson et al.,
1986), (Liang et al., 2001), (Sirisinha, 1997), las cuales al ser combinadas y/o
variadas en su rango de operacion, proporcionan resultados que permiten entender
gue comportamiento del polimero, esta sujeto tanto a las propiedades del material,
como a la condiciones de operacion al que sea sometido. En este trabajo
especificamente se estudiara la relacion entre los esfuerzos de corte en las paredes
del dado y el “die-swell”.
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Figura 6. Bosquejo de un extruido expandido, mostrando un recogimiento elastico.
Tomado de Tanner (1970).

2.1.4.1 Modelo matemético de Brandao-Spieth-Lekakou

A pesar de los muchos modelos para el estudio del Die Swell, la mayoria son
basados en la Teoria de Recogimiento Elastico, de Tanner. (Anand et al., 1980),
(Liang, 2001, 2008), (Song et al., 2006), entre otros. Para el caso de este trabajo
se ha seleccionado el Modelo Matematico Brandao—Spieth-Lekakou, cuya ecuacion
constitutiva se presenta como:

1/

az—a1)A5 tywe 2a,-2 , A5 2a,-2]'6

[1 (8270145 Twe Tl T, ] +0.12 (2.27)
4a.a, Ty 4a,

donde, B: es el die-swell, 7,,: esfuerzo de corte en la pared del canal, 7,,.. esfuerzo

critico de corte en la pared del canal, a;,a,,A; y A, son constates caracteristicas

empiricas del material.

Este modelo considera parametros reoldgicos, como la rata de corte, indice de flujo
y la viscosidad, los cuales se obtienen de un analisis reolégico convencional
Ademas que incluye contribuciones elasticas y newtonianas (Brandao et al., 1996).
Sin embargo, este modelo hace buenas predicciones de die-swell, para esfuerzos
de corte bajos, aunque no se considere esfuerzo critico de corte en la pared del
canal (t,,.), pero al considerar este como en la ecuacion (2.27), se pueden hacer
buenas predicciones para esfuerzos de corte altos.

La expansion predicha del polimero a la salida del dado posee dos componentes,
como se muestran en las ecuaciones (2.28 y 2.29):

B = Bgigstica T Bnewtoniano (2.28)
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D
B==- (2.29)

Donde Byewtoniano = 0.12 por definicion de constante (Brandao et al., 1996). Para
BEiastica, S€ deriva la de la Teoria de Recogimiento eléstico de Tanner:

4% (4-a) 2a—2] /s

Beiastica = [1 N (2.30)
Las constantes de ajuste aparecen del modelo de tipo de Ley de Potencia.
Ny = T13 — Ty = AT (2.31)

Doénde: d: Diametro del dado, *D: Didmetro del extruido, N, : Diferencia entre los dos
primeros esfuerzos principales en el fluido, t: Esfuerzo de corte en el fluido y 7,,:
Esfuerzo cortante en la pared del dado

El ajuste de parametros se hace graficando los valores de Diferencia entre los dos
primeros esfuerzos principales en el fluido (N,) Vs Esfuerzo de corte en el fluido (7).
Luego se implementan en el modelo reoldgico de Ley de Potencia, para calcular las
constantes empiricas A y a. Los valores obtenidos se reemplazan en la ecuacién
constitutiva (2.27), sin embargo alli aiin se debe calcular el valor de ,,.

Para obtener el valor de t,,, se recurre a:

w =" (2.32)
AP =2f (1) (pv?) (2.33)
f== (2.34)

Donde: AP: Gradiente de presion, V: Velocidad del fluido, f: Factor proporcional y
Re: Numero de Reynolds.

Y se procede a interpolar la curva N, Vs t,,, para luego tomar los valores obtenidos
y reemplazarlos en la ecuacién constitutiva (2.27), y asi obtener B.

2.1.4.2 Modelo computacional viscoelastico

En este trabajo, se utiliza Computacional Fluid Dynamic (CFD), para el modelado
numérico del fendmeno de “die-swell’. En las ecuaciones siguientes ecuaciones
presentan el comportamiento de un fluido viscoelastico y la ecuacion constitutiva,
que sera resuelta por el Método de Volumenes Finitos. Las ecuaciones de
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transporte que gobiernan el flujo de fluidos y la transferencia de calor, se definen
mediante la integracion sobre un volumen de control, considerando, la difusion pura
en estado de flujo estable (Versteeg et al., 2007)

Las ecuaciones que gobiernan un flujo laminar, isotérmico e incompresible de un
fluido viscoelastico, son las ecuaciones de continuidad, conservacion de masa
(2.35) y de momento (2.36) (Favero et al., 2010) (Holmes et al., 2012) (Mu et al.,
2012):

V-(uw) =0 (2.35)

5(pu)

T+V-(puu)=—Vp+V-TS+V-Tp+pg (2.36)

Junto con la ecuacién mecéanica constitutiva para describir la relacion entre el
esfuerzo y la rata de deformacién para el fluido de interés. En las ecuaciones de
arriba, p: densidad, u: vector velocidad, p: presién, g: aceleracion por la gravedad,
T,. tensor de esfuerzo del solvente y 7,,: tensor de esfuerzo del polimero.

La contribucién del solvente 7., esta dada por:
T = 2ngD (2.37)

Donde, n,: viscosidad del solvente y D: es la rata de deformacion del
tensor:

D= %(Vu + [Vu]T) (2.38)

La contribucion elastica, correspondiente a la parte del polimero, es obtenida desde
la solucidn de una ecuacion diferencial constitutiva. Varias ecuaciones constitutivas
para fluidos viscoelastico, son halladas en la literatura, como por ejemplo Maxwell,
Oldroyd-B, Phan-Thien-Tanner (PTT), Giesekus entre otras (Giesekus, 1982),
(Cherizol et a., 2015). En este caso se usara en la ecuacion constitutiva del Modelo
de Lineal de Maxwell (2.39) (Bird et al., 1987), (Favero, 2009), que es ampliamente
conocida, puesto que Maxwell, incorpora el efecto de memoria de los materiales. A
pesar de que esta ecuacidon constitutiva considera la viscosidad constante en un
amplio rango de rata de corte, lo cual lo hace poco recomendable para este tipo de
materiales (Cherizol et al., 2105). Sin embargo, se implementa este modelo, porque
los pardmetros requeridos son facilmente calculables, a parir de valores reoldgicos
obtenidos por simulacion, sin necesidad de hacer obligatoriamente ensayos
experimentales para calcularos.

0T
Tor + Ak 6—’;‘ = 21D (2.39)
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Donde, 4,: tiempo de relajacion y n,,: coeficiente de viscosidad en la rata de corte
cero.
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Capitulo 3.
3. Métodos

La metodologia implementada para el desarrollo de este trabajo, esta basada solo
en el uso de la simulacién para la obtencién de datos sobre el comportamiento de
las mezclas de Almidon de Yuca/Poli (Acido Lactico) (TPS/PLA) y sus materiales
constituyentes en el proceso de extrusion. Teniendo en cuenta lo anterior, se divide
el proceso en 3 etapas como se muestra en la figura 7, siguiendo el sentido hacia
adelante.

Comportamiento del

- 13 i EL
material en la extrusora Fenémeno de “die — swell

Caracterizacion Reologica

Figura 7. Proceso para estudio del comportamiento de las mezclas TPS/PLA vy
materiales constituyente, durante el proceso de extrusion.

Sobre la metodologia propuesta para este trabajo no hay antecedentes
referenciados en la literatura, puesto que, hasta el momento, la caracterizacion para
materiales blandos (polimeros tradicionales, biodegradables y sus mezclas) se ha
hecho mediante ensayos experimentales en equipos para reometria capilar,
viscosimetros, reémetros (de flujos de corte, cono, placas, etc.), Analisis Dinamico
Mecanico (DMA). Aunque la Caracterizacion Reoldgica basada en Dinamica
Molecular y los modelos analiticos y numéricos para estudio del comportamiento del
material durante el paso por el tornillo de la extrusora y el fenédmeno de “die-swell”
ya se han utilizado, estos solo han sido para estudiar polimeros tradicionales
provenientes del Petrdleo y las mezclas entre ellos.

Se propone entonces una metodologia que combine la Caracterizacion Reoldgica
basada en Dinamica Molecular, con modelos matematicos y numéricos que
permitan predecir el comportamiento de los materiales en estudio, cuando estos son
procesados mediante extrusion, con el fin de obtener informacion sobre el material
en proceso, condiciones de operacion, equipo adecuado y posible aplicacion del
material obtenido, como se muestra en la figura 8. Asi mismo, para cada etapa del
proceso se presenta una metodologia especifica de trabajo, como se presenta en
las figuras 8 al 10.
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Material de estudio Modelos Analiticos
—* Tadmor
l Li - Hsieh
Modelamiento del Alves
Caracterizacion reologica rto gan;ue‘r; ? ﬂe. |
{'r, G,, G”] compo ar::‘:uc;orea ujoenla Comparacién —_— Qz! le szl ng
Modelos Numeéricos
L por Diferencias Finitas
Modelamiento —
del comportamiento del Y 1 Modelo g:::LzAgg:l:tﬁo szkakou
material desconocido fundido ‘ Modelamiento del fenémeno }_‘
(" . ”
l de “ die - swell Comparacion — BVsrt,
constitutiva es mas adecuada

por Volumenes Finitos
(Modelo de Maxwell)

Concluir cual ecuacion Modelado Numérico

Figura 8. Metodologia general para el estudio mezclas TPS/PLA y sus materiales
constituyentes.

Cabe resaltar que tanto el software OCTA® como los modelos utilizados para
estudio del comportamiento del flujo, trabajan en tasas de deformacién bajas.
Ademas, el software OCTA®, tiene una biblioteca con caracteristicas y propiedades
de polimeros tradicionales provenientes del Petrdleo, pero no contiene informacién
alguna sobre polimeros biodegradables. De otro lado para la medicién del
pardmetro MaxStretchRadio, no se reporta una ecuacion que permita calcularlo
analiticamente para una mezcla.

Los modelos analiticos para el modelamiento de flujo en la extrusora estan
planteados para polimeros tradicionales provenientes del Petréleo, son validos para
en cierto rango de valores, como ya se mencion6 en el capitulo 2. Sin embargo,
aqui se recuerdan las restricciones de estos modelos:

-Modelo de Tadmor: el barril de la extrusora se encuentra en movimiento, mientras
el tornillo y sus aletas estan fijas. Estudia la relacion profundidad/ancho (H/W), para
valores mayores a 1.

-Modelo de Li-Hsieh: el barril de la extrusora esta fijo, mientras el tornillo como sus
aletas tienen movimiento. Estudia la relacion profundidad/ancho (H/W), para valores
menores a 1.

-Modelo de Alves: el barril de la extrusora esta fijo, mientras el tornillo como sus
aletas tienen movimiento. Estudia la relacion profundidad/ancho (H/W), para valores
bajos e intermedios menores que 1.
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El software ViscoelasticFluidFOAM, en cual se simula el “die-swell” utilizando el
modelo de Maxwell, se ha probado con polimeros tradicionales con baja densidad
(menos de 1000 Kg/m?3) y viscosidad, y comporta miento de flujo laminar.

3.1.1 Materiales e insumos

Las materias primas empleadas para la preparacion de mezclas TPS/PLA, son
Almidon de Yuca, Poli (acido lactico) y glicerina. Los valores de las propiedades y
caracteristicas de estos materiales, se obtuvieron por datos reportados en la
literatura por Dorlan et al., (2000), Gu et al., (2008), Huan et al., (1980), Huneault et
al., (2007) y Wasserman et al., (1996), tal como se muestra en la tabla 1., dado que
en este trabajo no se utiliz6 la experimentacion, las mezclas no pudieron ser
preparadas fisicamente. Los datos utilizados para el Polietileno de Baja Densidad
(LDPE) y el Poliestireno Cristal (PS), se obtuvieron de la biblioteca del software
OCTA® PoymerData.udf PASTA y se presentan en la tabla 2.

Los softwares OCTA® (version académica libre), OpenFOAM, Jupyter (lenguaje
Phyton) y, utilizados para las simulaciones y solucion de ecuaciones, son de uso
libre. Para el caso del software ViscoelasticFluidFOAM, fue donado para este
trabajo Unicamente, por Favero et. al, (2009), puesto que este hace parte de sus
trabajos de investigacion.

Tabla 1. Valores de materiales constituyentes de las mezclas GTPS/PLA

PARAMETROS Amilosa Amilopectina PLA
(% de componente/100) 0,17 0,83 1,00
n (mol) 1,00 1,00 1,00
MO (g/mol) 178 323 59
Mw (g/mol) 258000 1028000 204453
Me (g/mol) 115000 8700
p (g/cm3) 1,24
Z 9 24

R (dina*cm/mol*K) 83140000 83140000 83140000
T (K)

Gn (Mpa) 0,5

p (indice de polidispersidad) 4,6 1,3 2,5

Tomados de Dorlan et al., (2000), Gu et al., (2008), Huneault et al., (2007) y
Wasserman et al., (1996).
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Tabla 2. Parametros de entrada para simulacién por PASTA
Pardmetros de entrada

Name LDPE PS

Mo 28.0 g/mol 104.0 g/mol
Me 1128.0 g/mol 14400 g/mol
GNo 2.1 0,2
Temperature 463.15 K 463.15 K
MaxStretchRadio 4.4 4.3
ChainType arm Lineal

Mw 300000 g/mol 4000000 g/mol
Mw/Mn 2.5 2.0
DistrubutionFuntion Discrete Discrete
Type of Fraction Weigh Fraction Weigh Fraction
N° de cadenas 1000 1000
FlowType No Flow No Flow
Strain 0.0 0.0
StrainRate 0.0 0.0

dt 1 1
MaxTimeStep 10000 10000
IntervalStep 1 1

Tomado de PoymerData.udf PASTA

3.1.2 Caracterizacién Reoldgica

La caracterizacion reol6gica de los materiales en estudio, se hace segun el
esquema mostrado en la figura 9.

Las simulaciones se realizaron en un computador portatil marca Hewlett-Packard

(HP®), modelo Pavilion g4-2050la Notebook PC, con procesador Intel Core i3-
2350M, 6GB RAM, 640GB HDD, WLAN & Bluetooth.
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Preparacion de mezclas
(Regla de las mezclas
para ®materiales compuestos)

PcY v

l FO-F1-F2
F3-F4—F5

Caracterizacion Reolégica
por Simulacion basada en Dinamica Molecular
OCTA®-PASTA

(m, G, G)

!FI.'I-F1-F2—F3—F4—F5

Modelamiento
del comportamiento del material fundido, usando:

*The Power Law Model
*Cross Power Law
*Bird-Carreau-Yasuda
*Herschel - Bulkley

Comportamiento de
F0-F1=F2=-F3=-F4-F5 fundidos

Modelamiento analitico y
numeérice de las mezclas
TPS/PLA en la Extrusora

T Vsy

Figura 9. Esquema para caracterizacion reoldgica y comportamiento de los
materiales fundidos.

3.1.2.1 Preparacion de mezclas TPS/PLA

Para definir las formulaciones a evaluar en este trabajo, se toman como referencia
los trabajos de Gu et al. (2008), Hamad et al (2010, 2011), Huneault et al. (2008), y
Wu et al. (2008), quienes varian los porcentajes de TPS y PLA, obteniendo 4 tipos
mezclas con diferentes formulaciones, sin que ninguna de las anteriores, sea igual
a las formulaciones propuestas en el presente trabajo, tal como se muestra en la
tabla 3. Las formulaciones propuestas y los materiales constituyentes (en porcentaje
peso/peso), se presentan en la tabla 4. Las formulaciones FO, F1, F2, F3 y F4 estan
compuestas de TPS, el cual es una mezcla de Almidon de Yuca y Glicerina (como
lubricante). Vale aclarar que la variacion del porcentaje (%) de Glicerina no es
relevante en este trabajo, pues este solo sirve como lubricante y aglutinante.
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Tabla 3. Formulaciones de mezclas TPS/PLA

Contenido (% p/p)

Formulacion FO F1 F2 F3 F4 F5
TPS 100 80 60 40 20 0
PLA seco 0 20 40 60 80 100
Nomenclatura TPS 80/20 60/40 40/60 20/80 PLA

Para el calculo de las propiedades de las mezclas TPS/PLA, se utiliza la Regla de
las Mezclas para Materiales Compuestos. Esta consiste en hallar la densidad total
del compuesto, usando la relacién de las fracciones masicas o volumétricas de los
materiales constituyentes. La Regla de las Mezclas, es representada por la ecuacion
(2.10),

Pc = Xiz1 PiVi (3.1)

Donde, p.: es la densidad del compuesto, p;: densidad de los i materiales
constituyentes y v;: fraccién volumétrica de los i materiales constituyentes.

v =1 (3.2)

Dénde, v; = V;/V. = Fraccion de volumen de los i constituyentes, V; = Volumen del
componente iy V, = Volumen total del compuesto.

3.1.2.2 Caracterizacion basada en Dinamica Molecular

Para la caracterizacion se utiliza el Modulo PASTA (Polymer Rheology Analyzer with
Slip — Link Model of Entanglement). PASTA es un cédigo de simulacion reoldgica,
gue ha sido desarrollado debido a la dinAmica y reolégica de los polimeros
(Masubuchi, 2016), esta basado en el Modelo Slip-Link (Modelo de enlace
deslizante) de Doi-Takimoto (Doi et al., 2003) (Masubuchi, 2016), de los polimeros
enredados, donde un conjunto de cadenas reptantes es considerado (Masubuchi,
2016), cuya fundamentacion reoldgica y matematica, se explicé en el capitulo 2. La
tabla 4, contiene los parametros de entrada necesarios para la simulacion mediante
este software.
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Tabla 4. Parametros de entrada para simulacién por PASTA

Parametros PASTA
Name

Mo

Me

GNo

Temperature
MaxStretchRadio
ChainType

Mw

Mw/Mn
DistrubutionFuntion
Type of Fraction
WeighFraction

N° de cadenas
FlowType

Strain

StrainRate

dt

MaxTimeStep
IntervalStep

Tomado de PoymerData.udf PASTA.
3.1.3 Estudio del comportamiento del material en la extrusora

Los Modelos de Tadmor, Li-Hsieh y Alves (Modelos Analiticos) y el Modelo
Numérico basado en Diferencias Finitas, permiten estudiar el comportamiento del
material durante su paso por la extrusora, siendo procesado por el tornillo de esta.
Los resultados obtenidos mediante la soluciéon de estos, para variables como
velocidad de tornillo, caudal y caida de presién dentro del canal, son comparados
con los resultados hallados a través de los modelos analiticos.

Los datos de la geometria y caracteristicas de operacion de la extrusora utilizada,
son tomados del trabajo de Arias (2010). El equipo utilizado es una extrusora con
venteo C.W. Brabender — Tipo 2523 (N° 1417). En las tablas 5 y 6, se describen las
caracteristicas del equipo y las dimensiones del tornillo.
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Tabla 5. Datos de la Extrusora con venteo C.W. Brabender
Tipo 2523 (N° 1417) de % in.

Voltaje 230V
Corriente 16 A
Frecuencia 60 Hz

Tabla 6. Geometria del tornillo (No. 05-00-043)

Profundidad en el canal (H) 9,6 mm
Ancho del canal en radio interno (W) 54,9 mm
Radio interno del barril (Rp) 19 mm
Ancho de la aleta (e) 11,9 mm

Nt 1
Espacio entre las aletas del tornillo 0,000763 mm
Angulo de hélice (© o0 ¢) 17,76° (0,31 rad)
Angulo de hélice en el radio Ry (6b 0 10° - 60° (0,174 rad — 1,05 rad)
$b)

Numero de aletas 25
Relacién de compresién 3:1
Relacion L/D 25:1
Diametro interno del barril (Db) 63 mm
Radio en la raiz de tornillo (Rs) 9,4 mm

*Algunos de estos valores fueron calculados, segun las ecuaciones presentadas en
Li et al., (1995), Tadmor et al., (2006) y (Rauwendaal, 2014).

3.1.3.1 Modelo Numérico por Diferencias Finitas

En este caso de implementa una solucion numérica de Diferencias Finitas para la
seccion del tornillo, teniendo en cuenta el Modelo de Li-Hsieh. El calculo de los
pardmetros se muestra en la seccién de anexos.

w (G 5) 33)
Barril wy(x,H) =0 (3.3a)
Base del tornillo w,(x,0) = R;w cos ¢y, (3.3b)
Aletas del tornillo: w,(0,y) = (Rp +y) wcos ¢y, (3.30)

w,(W,y) = (R, +y) w cos ¢, (3.3d)

. 5P -
Se considera 5, Como constante en el dominio (x,y).

Luego, el flujo volumétrico es calculado integrando directamente la velocidad:
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Q= fOH fOWw(x, y)dxdy (3.4)

Se realiza la Aproximacion por Diferencias Finitas de la Ecuacion Diferencial, para
ello se utiliza un esténcil de segundo orden de precision:

w(x,y) = w(xy,, yn) = w(mhx,nhy) = Wmn (3.5)
m=0,..N,—1 (3.5.1)
n=0,..N,—1 (3.5.2)
52 Wm-1n—"2Wmn+tWm+t1n

S = TSR 1 0(h) (3.5.3)
82w Wmn—1—2Wmn+Wpn-

6_3/2 = 1 hfx 1 + O(h,zc) (354)

Aplicando a la ecuacién diferencial:

(Bx+2y) =212 (3.5.5)
Wm‘l'”_zvzg"“wm“‘” + Wm'"‘l_zv}fg'ﬂwm‘n_l = ii—z (3.5.6a)
hJZ/Wm—Ln + hachm,n—l - Z(hazc + hszl)Wm.n + hJZ/Wm+1,n + hachm,n+1 = hi@% =K =
cte (3.5.6b)
Y las condiciones de contorno:

Winn,_, =0 (3.5.7)
Wino = RsQCos0 (3.5.8)
Wi, —1n= (Rg+y,)2C0OSO (3.5.9)
Won = (Rs + y,)QCos0 (3.6.0)

Se pasa entonces, a la construccion del sistema de ecuaciones lineales, para ello
se expresa Wy, , como un vector W,:

W, = Wpn (3.6.1)
Pmn = mNy +n (3.6.2)
p=0,..,(Ny—1)(N, — 1) (3.6.3)
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Dado que conocemos los valores de W en el contorno, los puntos externos de la
cuadricula no seran incluidos en el sistema de ecuaciones lineales como incognitas:

Lj=1,.., (Ny—2)(N, —2) (3.6.5)

La matriz de coeficientes se construye superponiendo los aportes de cada punto i
de la cuadricula:

Ay a (3.6.6)
ag,i—1=h§, (3.6.7)
iz (3.6.8)
af; = —2(h —h3) (3.6.9)
abiry = h} (3.7.0)
af iy = hi (3.7.1)

El termino independiente f;, incluye tanto la constante k como el aporte de las
condiciones de contorno impuestas:

fi=k-—-w; (3.7.2)

El aporte de las condiciones de contorno se define como:

«Sim=1 Wi = hZW,, (3.7.3)
«Sim=N, -2 W = hiWy, (3.7.4)
+Sin=1 W; = hZW,,, (3.7.5)
*Si n=N, -2 W = hWn,_, (3.7.6)

Se debe ajustarse la matriz de coeficientes acordemente para balancear las
ecuaciones.
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Integracion Numerica

La integral para el calculo del flujo se aproxima de la forma:

Ny—1

Q=200 T2y Wnmhaxhy 3.7.7)

3.1.4 Estudio del Fenémeno de die Swell

El Modelo de Modelo de Brandao-Spieth-Lekakou (Modelo Analitico) y el Modelo de
Maxwell (Modelo Numérico por Volumenes Finitos), son utilizados para medir el
“die-swell”, que sufre el material al salir de la extrusora, los resultados obtenidos por
ellos son comparados entre si.

3.1.4.1 Modelo Analitico Numérico basado en el Método de Volumenes Finitos
(CFD)

La implementacion de este modelo, se prueba utilizando los valores reportados en
las tablas 7 y 8, que corresponde al material de prueba LDPE (Polietileno de Baja
Densidad). Ademas, se utiliza ViscoelasticinterFoam Solver, el cual es un paquete
de CFD (Computational Fluid Dynamics) desarrollado por Favero et al, (2010) en
OpenFOAM, usado para el analisis de fluidos viscoelasticos en superficie libre y que
utiliza la metodologia VOF (Volumen-of-Fluid). Vale la pena resaltar que este solver
es una extension del trabajo de Favero et al, (2009), Illamado
ViscoelasticFluidFOAM, para el tratamiento de fluidos viscoelasticos usando
OpenFOAM software. La discretizacion de las ecuaciones que gobiernan el flujo en
OpenFOAM software, esta basada en el Método de Volumenes Finitos, colocando
un arreglo de variables como presion y velocidad del solvente. Este software ofrece
un amplio rango de esquemas de interpolacion, solvers y pre acondicionamientos
para la discretizacion del sistema algebraico de ecuaciones (Favero et al., 2009 —
2010).

Se model6 la geometria bidimensionalmente, con las medidas ilustradas en la
figura 10, las cuales definen las condiciones de contorno del problema.
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Outlet

3.175 mmi 18 mm

58.8 mm

75 mm

Figura 10. Modelamiento de la geometria del dado de extrusion.

La discretizacion del dominio se realiz6 con el aplicativo BlockMesh de OpenFOAM,
para un total de 16000 celdas hexagonales, tal como se muestra en figura 11, donde
se observa la malla y el detalle de su refinamiento:

TIIIY
33
-
we

Figura 11. Enmallado de la geometria del dado de extrusion.
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Las siguientes son las condiciones de contorno utilizadas segun las regiones
indicadas:

e Inlet: ingreso de polimero a una velocidad de 1.0 m/s.
e Walls: condicién de contorno de muro no deslizante.
e Outlet: condicion de salida de material con presion 0 Pa.

El modelo viscoso es laminar, con dos fases y los siguientes parametros:

e Fase 1:
Material: Polimero fundido
Modelo: Maxwell lineal
Densidad: 801.87 Kg/m?3
Viscosidad del solvente: 0.002 Pa-s
Viscosidad del polimero: 1400 KPa-s
Tiempo de relajacion del polimero: 0.03 s

e Fase 2:
Material: Aire
Modelo: Maxwell lineal
Densidad: 1 kg/m3
Viscosidad del solvente: 0 Pa*s
Viscosidad del polimero: 1.48 e Kpa
Tiempo de relajacion del polimero: 0 s

La dindmica de la simulacion es transciente, con los siguientes parametros:

Paso temporal inicial: 1e-6 s

Tiempo final: 0.155 s

Paso temporal ajustable: Si, criterio de nimero de Courant maximo
Numero de Courant maximo: 0.2

Maximo paso temporal: 1e-4
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Capitulo 4
Resultados y Discusion

Los resultados se presentan de acuerdo al orden en que se plantearon las etapas
del proceso de extrusion.

4.1 Caracterizacion Reologica de mezclas TPS/PLA

Se obtienen los resultados de las composiciones para las distintas formulaciones,
segun la Regla de las Mezclas, como se muestran en las tablas 5y 6. En el Anexo
2, se presentan los calculos y resultados de cada mezcla en particular en las 7 - 11.

Tabla 7. Densidad de mezclas TPS/PLA y materiales constituyentes

Densidad (g/ml)

Formulacién FO F1 F2 F3 F4 PLA
PLA seco* 1.24
GTPS* 3.68

GTPS/PLA 3.14 2.64 2.14 1.68
Denominaci6

n GTPS 80/20 60/40 60/40 80/20 PLA

Los valores marcados con *, son tomados de Dorlan et al., (2000), Gu et al., (2008),
Huneault et al., (2007) y Wasserman et al., (1996).

Tabla 8. Fraccidon volumen de mezclas TPS/PLA y materiales constituyentes

Fraccién de volumen
Formulacién FO F1 F2 F3 F4 PLA
PLA seco 0.22 0.43 0.63 0.82 1.00
GTPS 1.00 0.78 0.57 0.37 0.18
GTPS/PLA 1.00 1.00 1.00 1.00
Denominacidén GTPS 80/20 60/40 40/60 20/80 PLA

Estos resultados se utilizaron para el calculo de los parametros de entrada para la
caracterizacion reolégica usando PASTA, como se muestra en la tabla 13.
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Tabla 12. Valores de los parametros de entrada al software PASTA, para
caracterizacion reoldgica.

Datos mezclas GTPS/PLA

Componentes

GTPS PLA F1 F2 F3 F4
Parametros
n (mol) 1 1 1 1 1 1
MO (g/mol) 298.35 59 250.48 202.61 154.74 106.87
Mw (g/mol) 1286000 2,026,110 | 1069691 | 853381 637072 420762
Me (g/mol) 115000 8700 123700 123700 123700 123700
p (g/cm3) 3.68 1.24 3.14 2.64 2.14 1.68
Z* 11 24 9 7 5 3
R 83140000 | 83140000 | 83140000 | 83140000 | 83140000 | 83140000
(dina*cm/mol*K)
T (K) 337.43 332.91 335.17 337.45 335.17 335.17
Gn (MPa)* 0.12 0.50 0.10 0.80 0.65 0.51
p(indice de 5.9 25 5.2 4.40 3.80 3.1
polidispersidad)*

Los valores marcados con (*), fueron calculados con las ecuaciones (2.4 — 2.6) consignadas
en el capitulo 2.

En esta seccion se hace la caracterizacion reologica de las mezclas TPS/PLA 'y sus
materiales constituyentes. Con la caracterizacion se pretende obtener el valor de la
viscosidad, propiedades visco elasticas (G’ y G”), esfuerzos normales (1),
diferencias de esfuerzos normales (N1 y N2), asi como las distintas curvas contra
frecuencia (w).

Tal como se habia explicado en el capitulo 3, seccion 3.1.2., Las simulaciones se
realizaron en un computador portatil marca Hewlett-Packard (HP®), modelo Pavilion
g4-2050la Notebook PC, con procesador Intel Core i3-2350M, 6GB RAM, 640GB
HDD, WLAN & Bluetooth. El tiempo de duraciéon de la simulacion de la mezcla F2
con COGNAC fue de 3 horas y 100.000 iteraciones La simulacién con PASTA para
cada mezcla fue de 15 min, independiente del tipo de material (constituyente o
mezcla).

Ademas del médulo PASTA, el software OCTA®, cuenta con el modulo COGNAC
(Coarse — Grained Molecular Dynamics Simulator), que permite observar como va
cambiando la proporcion de los materiales constituyentes en una mezcla respecto
al tiempo, para la modelacién se tom6é como muestra la mezcla F2, tal como se
observa en las figuras 12 — 15.
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PLA

TPS

Figura 12. Mezcla F2 (60% GTPS/ 40% PLA) en el t = 0 s. Tomado del: Moédulo
COGNAC (Coarse — Grained Molecular Dynamics Simulator) Software OCTA.

i

Figura 13. Mezcla F2 (60% GTPS/ 40% PLA) en el t = 4 s. Tomado del: Médulo
COGNAC (Coarse — Grained Molecular Dynamics Simulator) Software OCTA.
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Figura 14. Mezcla F2 (60% GTPS/ 40% PLA) en el t = 7 s. Tomado del: Médulo
COGNAC (Coarse — Grained Molecular Dynamics Simulator) Software OCTA.

Figura 15. Mezcla F2 (60% GTPS/ 40% PLA) en el t =10 s. Tomado del: MAdulo
COGNAC (Coarse — Grained Molecular Dynamics Simulator) Software OCTA.

Los resultados de la caracterizacién reoldgica por simulacién utilizando PASTA,
basado en Dinamica Molecular, bajo las condiciones descritas en la tabla 12., se
presentan en la figura 16. En general se observa el comportamiento de la viscosidad
del PLA, TPS y las mezclas TPS/PLA, presentan una region plana (Plateu
Newtonian), lo cual esta4 de acuerdo a los resultados encontrados por Huneault et
al., (2007) y Zhang et al.,, (2011), puesto que la caracterizacibn para sus
formulaciones TPS/PLA y materiales constituyentes (utilizando un reémetro capilar),
presentan este mismo comportamiento. Se observa ademdas que el orden de
magnitud de las mezclas que contienen PLA estan por encima de 103, mientras que
el TPS presenta una viscosidad mucho mas baja del orden de 102, tal como lo
muestra Zhang et al., (2011).

Segun lo reportado en la literatura, por lo general, el PLA puro, tiene una mayor
viscosidad, respecto a las mezclas con TPS y glicerina (glicerol) como plastificante;
pues la presencia de este ayuda a la reduccion de la viscosidad de la mezcla, porque
permite que el almidén fluya mejor al ser sometida a esfuerzos cortantes, tal como
se observan en los trabajos de Huneault et al., (2007), Sarazin et al., (2008), Xiong
et al., (2013) y Zhang et al., (2011), solo por mencionar algunos.
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Figura 16. Comportamiento de la Viscosidad (n*) Vs la Frecuencia (w), de las
mezclas GTPS/PLA y los materiales constituyentes GTPS y PLA.

En la figura 16, se observa que las gréaficas que describen el comportamiento de la
Viscosidad Vs Frecuencia (n* Vs w), del PLA'y mezclas TPS/PLA, se traslapan entre
desee el valor de la viscosidad en frecuencia O (n;), esto se puede explicar, apoyado
en el hecho que aungue se vario la proporcién de los componentes en las mezcla,
el parametro MaxStrechRatio, (relacién de la Longitud de cadena polimérica
extendida/ Longitud de cadena polimérica en equilibrio), fue el mismo para todas,
partiendo del valor tomado para el PLA (4.4), cuyo valor es reportado para PS
(Poliestireno Cristal), en la libreria de PASTA. Este valor se asume para el PLA,
puesto que tiene la tiene la misma naturaleza quimica por pertenece a la familia de
los poliésteres (Hamad et al., 2010, 2011., y Huneault et al., 2008) y en la literatura
consultada para este trabajo, no se reporta ningun valor del MaxStrechRatio para el
PLA. Es de suponer que el valor de este parametro debe ser menor para las mezclas
que para el PLA, puesto que este varia su cantidad en cada mezcla, asi las mezclas
con mayor contenido de PLA (F3y F4), debian tener un mayor MaxStrechRatio, que
las que tiene menor contenido de PLA (F1y F2). De otro lado, el valor reportado del
pardmetro MaxStrechRatio, para el Almidén fue tomado por Gu et al. (2008), quien
lo hace solo para la Amilopectina, es decir se considera entonces que el Almidén es
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mayormente ramificado por este componente, que lineal por el aporte de la Amilosa.
Este valor reportado es de 1.5.

A pesar de todo lo anteriormente descrito, se observa en general que el
comportamiento tanto de mezclas TPS/PLA, PLA y TPS es el comportamiento de
polimeros tradicionales Pseudopléstico, es decir que a medida que aumenta la
frecuencia de deformacion, disminuye la viscosidad, lo que permite ser utilizados en
un proceso de transformacion polimeérica (extrusion, inyeccion, rotomoldeo, etc.).

Tabla 13. Valores de viscosidad de PLA reportados en la literatura Vs PASTA

Autor Procedencia del PLA Medicion no (KPa*s)
Dorgan et al., (2000) Cargill-Dow Polymers Experimental 4,0
(Grado comercial)
Huneault et al., (2007) NatureWorks Experimental 5,0
(PLA 2002D)
Sarazin et al., (2008) Cargill LLC (Grado no Experimental 3,5
comercial 5729B)
Xiong et al., (2013) NatureWorks Experimental 1,0
(PLA 4032D)
Presente trabajo NatureWorks Simulada 5,2
(PLA 2002D)

En la tabla 13., se muestran los valores del PLA reportados en la literatura para la
medicion de la viscosidad cero. Se observa que, el valor del PLA obtenido por
simulacion se encuentra en el rango de valores experimentales (igual orden de
magnitud), que los reportados por los autores arriba mencionados. Sin embargo, en
la tabla 14., se muestran los mismos valores de la viscosidad cero, reportados en la
tabla 13, pero ahora teniendo en cuenta la frecuencia de deformacion para su
medicion al inicio de la prueba.

Tabla 14. Valores de viscosidad de PLA reportados en la literatura Vs PASTA

Autor Medicion 70 w
(KPa*s) (s?
Dorgan et al., (2000) Experimental 4,0 102
Huneault et al., (2007) Experimental 5,0 100
Sarazin et al., (2008) Experimental 3,5 10!
Xiong et al., (2013) Experimental 1,0 100
Presente trabajo Simulada 5,2 10°
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Teniendo en cuenta los valores reportados en la tabla 14, el valor de la viscosidad
cero (es decir al inicio de la prueba), son de distinto orden de magnitud en cuanto a
la frecuencia. Al compararlo con el valor de la viscosidad cero simulada, estan muy
alejados, lo cual implica que el software toma mediciones en tasas de deformacién
muy bajas y en este caso que las estas mediciones no podrian ser comparadas con
las experimentales; por lo tanto, la simulacion debe estar acompafada de
mediciones experimentales bajo las mismas condiciones, para poder ratificar el
valor medido.

De otro lado la viscosidad del TPS, es muy baja con respecto al PLA, con una
desviacion del 90.4%, lo cual es de esperarse, puesto que este esta mezclado con
glicerina que ayuda a que fluya mas facilmente al ser sometida a esfuerzos, ya que
este Ultimo sirve como plastificante a la mezcla. Al comparar los valores obtenidos
en la simulacién con los reportados en la literatura, se encuentra que estos siempre
son muy bajos, sin importar la fuente de origen del almidén Huneault et al., (2007).
También se observa que la viscosidad del TPS, a una frecuencia de 10? s7,
comienza a oscilar, lo cual implica que a partir de este valor el comportamiento del
material es incierto.

Debido a que no se observa una diferencia marcada entre las viscosidades de las
distintas mezclas, mostradas en la figura 16, se recurre a calcular el porcentaje de
error entre los valores de viscosidad cero, tomando como referencia el valor de la
viscosidad cero del PLA y se comparan con las distintas TPS/PLA, obteniéndose
los resultados, tal como los reportados en la tabla 15.

Tabla 15. Comparacion de la variacion porcentual de la viscosidad cero de
mezclas GTPS/PLAy PLA.

Referente Mezcla no (Pa*s) Porcentaje de
error (%)
F1 4741,51 8,21
PLA F2 5238,61 1,41
(5165,525 Pa*s) F3 5021,35 2,80
F4 5157,95 0,14

Los valores de la tabla 15, muestra que, el porcentaje de variacion es pequefio, lo
cual justifica el traslape de las gréaficas en escala logaritmica. También se observa
gue al aumentar el porcentaje de PLA en la formulacion, el comportamiento de la
viscosidad es mas cercano al PLA, puesto que él porcentaje de error es menor; este
comportamiento lo presenta las mezcla F3 (40% GTPS y 60% de PLA) y F4 (20%
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GTPS y 80% PLA). Para efectos, del procesamiento por extrusion seria la mejor
opcién, puesto que su comportamiento al momento de ser extruido seria muy
parecido al PLA, lo que ayudaria a disminuir costos de produccion por la adicion de
TPS. Aunque la viscosidad es una variable influyente en el tipo de procesamiento
de polimeros, los trabajos de Huneault et al. (2007) y Arias (2010), muestran que
para el proceso de extrusion de mezclas GTPS/PLA, los porcentajes mas
recomendables de TPS (Almidon Termoplastico) varian entre 60% y 70% y de PLA
varian entre 30% y 40%, pues con ello se obtienen caracteristicas y propiedades
parecidas a algunos de los polimeros especificos como es el caso del Poliestireno
Cristal (PS), y los costos de produccion bajan; en este rango de valores se ubica la
mezcla F2 (60% TPS y 40% PLA). Ademas, delo anterior, Strong (2006) afirma que
los materiales para extrusion deben tener una viscosidad alta, lo cual es el caso de
la mezcla F2, De otro lado la mezcla F1 (80% GTPS y 20% PLA), a pesar de tener
mayor contenido del Almiddn, el valor de su viscosidad es cercano al PLA, con una
variacion del 10%, lo cual indica claramente que la influencia en el comportamiento
de la viscosidad esta dada por la caracteristicas y propiedades del PLA.

4.2 Propiedades Viscoelasticas

La caracterizacion reolégica, arroja también el comportamiento de los modulos de
almacenamiento (comportamiento elastico) (G’) y perdida (comportamiento viscoso)
(G”) de las mezclas GTPS/PLA y sus materiales constituyentes, conociendo de esta
manera su comportamiento viscoelastico.
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Figura 17. Modulo de almacenamiento (G’) mezclas GTPS/PLA.
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En la figura 17, se observan dos comportamientos claramente diferenciables. Uno
corresponde al PLA y a las mezclas GTPS/PLA y el otro al TPS. Al igual que la
figura 16, correspondiente al comportamiento de Viscosidad Vs Frecuencia, se
puede ver que no se distinguen entre si los valores del médulo G’, debido a que
estan sobre puestos. Esta reposicion se debe al uso del mismo valor para el
parametro MaxStrechRatio, tal como se explicd en la seccion 2.3.2. Ademas, se
observa que la tendencia del comportamiento modulo G’ de todas las mezclas
GTPS/PLAy PLA, es el mismo frente a la frecuencia. Se puede ver claramente que
a frecuencias altas el modulo G’ de las mezclas GTPS/PLA y PLA, se mantiene
constante hasta alcanzar frecuencias muy bajas, para después caer
precipitadamente; mientras, para el GTPS, el comportamiento del modulo G’ es
inestable a frecuencias relativamente altas, lo que indica que para estas frecuencias
de deformacién ya no es posible el uso del material para fines de procesamiento.
Luego a frecuencias bajas se logra mantener constante, para luego decaer
drasticamente, lo cual indicaria que al procesar el GTPS sin ningun tipo de refuerzo,
se debe hacer a frecuencias muy bajas, para evitar fluctuaciones en los resultados.
El comportamiento anterior, es comparado con los resultados del trabajo de (Arias,
2010) y (Gui, 2012) y la tendencia es la misma, si se tiene en cuenta que ambos
trabajos, se utiliza PLA, GTPS/ PLA y Poly Lactic acid/poly (butylene succinate
adipate), respectivamente.

Para poder comparar los valores iniciales de los modulos G, de las mezclas
GTPS/PLA y el PLA, se recurre a un porcentaje de error (como se muestra en la
tabla 16), tomando como referencia el valor del PLA, pues claramente se observa
gue quien marca el comportamiento viscoelastico en la mezcla es el PLA; este es
un tipo de poliéster (aunque de origen natural biodegradable), tiene las
caracteristicas y propiedades reoldgicas de los poliésteres provenientes del
petréleo, por lo tanto es un material viscoelastico, el cual es utilizado como refuerzo
en las mezclas de estudio.

Tabla 16. Comparacién de Mdédulos de almacenamiento (G’)
de las mezclas GTPS/PLA.

PLA Formulacion Modulo G’ Variacion
(MPa) Porcentual (%)
F1 0,00138581 17,2
0,00167449 MPa F2 0,00182678 8,3
F3 0,00152745 8,8
F4 0,00179098 6,5

Los valores correspondientes al Médulo G’ son los valores iniciales de cada
material. Se observa que los valores de los Médulos G’ son muy cercanos entre si
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(del mismo orden de magnitud), pero la variacion porcentual deja ver que a medida
que se aumenta el porcentaje de PLA en la mezcla, el modulo G’ se hace mas
parecido al PLA. Era de esperarse que la mezcla F1, estuviera mas alejado del valor
del modulo G’ del PLA, siendo entonces el menos elastico de todas las mezclas
presentadas, esto tiene una razon clara y es el alto contenido de GTPS (80%)
presente en esta mezcla. Tampoco sorprende el comportamiento de la mezcla F4,
pues es la que menos variacion porcentual presenta frente al PLA, debido al alto
contenido de este (80%), convirtiéndolo asi en la mezcla mas elastica. De otro lado,
llama poderosamente la atencion los valores de los Médulos G’ de las mezclas F2
y F3 pues son muy cercanos, aunque el contenido de PLA varie en un 20%.
Teniendo en cuenta lo anterior, las mezclas que tendrian una buena recuperacion
elastica luego de ser sometida a esfuerzos son las F2 y F3.

En cuanto al Modulo G”, en la Figura 18, se observa que a pesar que al inicio hay
una diferencia marcada entre el GTPS y el conjunto de mezclas GTPS/PLA y PLA,
no se muestre diferencia alguna en los valores de estas Ultimas, y la tendencia de
su comportamiento es el mismo. Se observa claramente que el material menos
viscoso el GTPS, comparado con las mezclas GTPS/PLA que siguen el
comportamiento del PLA. Llama poderosamente la atencion que medida que la
frecuencia aumenta, el comportamiento del Médulo G” fluctua; lo cual indica que
para altas el material no disipa la energia (esfuerzos aplicados) de manera

constante.
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Figura 18. Mddulo de perdida (G”) de mezclas GTPS/PLA.
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Para poder comparar los valores iniciales de los moédulos G”, de las mezclas
GTPS/PLAYy el PLA, se recurre a un andlisis de varianza porcentual, tomando como
referencia el valor del PLA (tabla 9), ya que claramente se observa que este es
quien marca el comportamiento viscoeléstico en las mezclas.

Tabla 17. Comparacién de Modulos de perdida (G”) de mezclas GTPS/PLA.

PLA Formulacién Modulo G’ Variacién
(MPa) Porcentual (%)
F1 0,0473948 8,2
0,0516281MPa F2 0,0523647 1,4
F3 0,0481893 6,6
F4 0,0519486 0,62

Los valores correspondientes al Médulo G” son los valores iniciales de cada
material. Se observa que los valores de los Mddulos G” son muy cercanos entre si
(del mismo orden de magnitud), pero la variacion porcentual deja ver que a medida
que se aumenta el porcentaje de PLA en la mezcla, el modulo G” se hace mas
parecido al PLA, solo para las mezclas F1, F2 y F4. Llama la a tencion que la mezcla
F2, es la que tiene mayor G”, es decir, es la mezcla mas viscosa de todas las
mezclas. También es claro que la mezcla F1, es la menos viscosa de todas las
mezclas, pues es la que presenta un menor modulo G”.

4.3 Comportamiento mezclas TPS/PLA fundidas

Se reportan las graficas para cada material en el Anexo 3., y se hace la comparacion
con cada modelo para el estudio de fluidos No Newtonianos. En la figura 20, solo
se presenta la comparacion del comportamiento de las mezclas TPS/PLA y sus
materiales constituyentes para el modelo de Bird-Carreau, debido a que, en un
analisis realizado en particular a cada mezcla y material constituyente, se encuentra
que el modelo que mas se ajustd al comportamiento de los resultados obtenidos por
simulacion via PASTA, fue el del modelo antes mencionado.
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Figura 20. Comportamiento de flujo de las mezclas TPS/PLA fundidas en la
extrusora.

En la figura 20, se observa el comportamiento de los materiales constituyentes TPS
y PLA frente a los mezclas TPS/PLA, se puede ver que los materiales presentan un
comportamiento totalmente Pseudoplastico, se pueden diferenciar mas claramente
las zonas claves para entender el comportamiento del polimero, al momento de ser
procesado, como son: zona de viscosidad cero (primera meseta), zona de transicion
vitrea, zona de trabajo y viscosidad infinita (segunda meseta). comportamiento de
flujo de todos los materiales, corresponden al de un fluido No-Newtoniano, debido
a que la viscosidad decrece a medida que aumenta la tasa de corte, es decir que la
viscosidad no es constante; caracteristica de los polimeros termoplasticos en estado
fundido (fluido Pseudoplastico. Se observa. El hecho que el modelo de Brid-Carreau
se ajuste mejor que los otros modelos indica que estos materiales pueden ser
estudiados en un amplio rango de rata de corte (pequefias o altas deformaciones)
(estado estable) o frecuencia (estado dinamico), permitiendo conocer una region
definida de trabajo; es decir un rango de valores de rata de corte o frecuencia, donde
la viscosidad es la apropiada para la extrusion del material.

Es claro ver que estos materiales, no necesitan de un esfuerzo inicial adicional para
empezar a fluir como es el caso de los materiales poliméricos que se comportan de
acuerdo al Modelo de Herschel-Bulkley. Ademas, podria decirse que el Modelo de
la Ley de Potencia (The Power Law Model), se ajuste bien al comportamiento del
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TPS y PLA, luego de la zona de transicién vitrea de estos, para luego igualar su
comportamiento en la segunda meseta; por lo cual se puede concluir que luego de
ciertos valores de velocidad de corte, la viscosidad de estos materiales se hace
constante.

4.4 Modelos analiticos y numéricos para la extrusién de polimeros

Se hace la validacion para los modelos analiticos y numéricos, arroja los siguientes
comportamientos, los cuales se reportan en las figuras 21 al 24.
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Figura 21. Comparacion de Modelos Analiticos y Numéricos, para el
comportamiento de la Velocidad de flujo Vs ancho del canal, fijando la profundidad
del canal.
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Figura 22. Comparacion de Modelos Analiticos y Numéricos, para el
comportamiento de la Velocidad de flujo Vs profundidad del canal, fijando el ancho
del canal.

Las figuras 21 y 22, muestran el comportamiento del LDPE, para los modelos tanto
analiticos como numéricos, para la velocidad de flujo, variando ancho y profundidad
del canal. Se observa que todos tienen la misma tendencia en el comportamiento
del flujo, sin embargo, el Modelo de Tadmor, alcanza la maxima velocidad de flujo
en la parte de media del canal. Esto es debido a que este modelo esta basado en
la Teoria Hidrodinamica de Rowell y Finlayson (1922, 1928), la cual no considera el
movimiento de las aletas del tornillo en las condiciones de contorno, haciendo que
la velocidad del tornillo aumente, puesto que no se produce un flujo de arrastre por
contribucion de las aletas.

A pesar de lo anterior el Modelo de Tadmor sigue siendo la base para los disefios
de las extrusoras reales por que considera relaciones de W/H > 1, lo cual se es
necesario para el procesamiento de polimeros por las caracteristicas y propiedades
de los mismos, mientras que los modelos de Li-Hsieh y Alves, consideran el
movimiento de las aletas del tornillo y el barril fijo. Vale la pena resaltar que el
modelo de Li-Hsieh considera W/H > 1, al igual que el Modelo de Tadmor, mientras
gue Alves lo hace con W/H < 1, es decir relaciones bajas a intermedias.
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En las figuras 23 y 24, se observa el comportamiento del LDPE, para los modelos
analiticos y numéricos, para el caudal, variando velocidad y angulo de hélice del
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tornillo. Es claro, que los modelos describen

la misma tendencia en el

comportamiento del caudal, pero nuevamente el Modelo de Tadmor, muestra el
mayor caudal, que los otros modelos, esto debido a que esta planteado para un
rango mayor de velocidad de operacion del tornillo y que ademas desprecia el
movimiento de las aletas, asi como el movimiento del cuerpo del tornillo.

De otro lado en la figura 25, se presenta el andlisis del comportamiento del perfil de
velocidad del flujo de la mezcla F2 (60% GTPS/40% PLA) en el tornillo Vz(x), al
variar el ancho del canal (x), medidos a diferentes profundidades del mismo (y), para

los distintos modelos

Perfil de velocidad en y=0.0048
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Figura 25. Comportamiento de la velocidad de flujo a lo ancho del canal del tornillo,

con variacion de la profundidad de canal del tornillo
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Figura 26. Comportamiento de la velocidad de flujo en la profundidad del canal del
tornillo, con variacion del ancho del canal

En la figura 25, se observa que el comportamiento de la velocidad es el mismo, es
decir muestra un comportamiento parabdlico céncavo hacia abajo con un plano en
la parte superior. Se observa como la velocidad comienza a crecer lentamente
desde el inicio (primeros valores) del cancho del canal, hasta lograr estabilizarse, y
mantenerse constante en los valores medios del mismo (generando un rango amplio
de valores donde se genera esta condiciébn de operacion), para luego disminuir
lentamente; lo cual indica que la velocidad es cero en los extremos del canal
(valores minimos y maximos).

De otro lado se observa como varia la velocidad de flujo, al utilizar distintas
profundidades del canal del tornillo. Llama la atencion, que valores de profundidad
minimo y maximo, la velocidad es cero (0.0 m/s) a lo ancho del canal, mientras que
si trabaja con valores de profundidad medios, la velocidad aumenta.

El la figura 26, comportamiento de la velocidad de flujo al variar la profundidad del
canal (y), medidos a diferentes anchos del mismo, es decir muestra un
comportamiento parabdlico céncavo hacia abajo. Se observa como la velocidad
comienza a crecer lentamente desde el inicio (primeros valores) de la profundidad
del canal, alcanzando su punto maximo en los valores medios de la profundidad del
tornillo, para luego disminuir lentamente; lo cual indica que la velocidad es cero en
los extremos del canal (valores minimos y maximos).
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De otro lado se observa como varia la velocidad de flujo, al utilizar distintos anchos
del canal del tornillo. Llama la atencién, que valores de ancho minimo y maximo, la
velocidad es cero (0.0 m/s) a lo ancho del canal, mientras que, si trabaja con valores
medios, la velocidad aumenta, pero esta vez no se genera un rango de valores
donde las condiciones de operacion sean maximas, sino en un valor especifico.

Llama la atencion que el modelo de Modelo de Tadmor, alcanza la méaxima
velocidad de flujo en la parte de media del canal. Esto es debido a que este modelo
esta basado en la Teoria Hidrodinamica de Rowell y Finlayson (1922, 1928), la cual
no considera el movimiento de las aletas del tornillo en las condiciones de contorno,
haciendo que la velocidad del tornillo aumente, puesto que no se produce un flujo
de arrastre por contribucién de las aletas, pero también se observa que el modelo
de Li-Hsieh, se sobrepone con el Modelo de Tadmor, lo cual demuestra que para la
profundidad y ancho del canal evaluada, la consideracion del movimiento de las
aletas o no es indiferente..

En general, el comportamiento de la velocidad de flujo en la profundidad del canal,
variando el ancho de este, es el mismo; pues no se observan diferencias
significativas en la tendencia de la velocidad, por lo tanto, los tres modelos dan un
resultado coherente entre si, que podria ser utilizado para el disefio del tornillo, si
se tiene en cuenta el tipo de material al cual se esta procesando. Teniendo en
cuenta que, si bien es cierto la solucion Numérica por Diferencias Finitas, tendria
una mayor precision que los resultados de los modelos analiticos presentados,
estas soluciones se dan de manera discreta, dejando espacios entre los rangos de
valores sin ser tenidos en cuenta. Ademas, los modelos analiticos no necesitan
obligatoriamente herramientas computacionales para su solucion, también se tienen
dificultades para dar solucién a estos, debido a la gran cantidad de pardmetros
necesarios para su solucion.

Los resultados que se presentan, estan basados en el célculo de las variables
caudal (Qz) y presién (Pz), usando los Modelos Analiticos de Tadmor y Li-Hsieh; y
el Modelo Numérico por Diferencias Finitas. Para el estudio del caudal o flujo
volumétrico (Qz) través de la Extrusora de tornillo Unico, marca C.W Brabender —
Tipo 2523, se estudiaron las variables: velocidad angular (w) y angulo de hélice del
tornillo (¢), las cuales son parametros relevantes en los modelos analiticos.

En este andlisis de resultados, se hace una comparacion entre los resultados
obtenidos por los modelos analiticos y numéricos. En la figura 21 se muestra el
comportamiento del caudal (Q:), respecto a la velocidad angular del tornillo, para un
Angulo de hélice determinado En la figura 27, se muestra el comportamiento del
caudal (Qz), respecto al angulo de hélice (¢), para distintos valores de la velocidad
angular del tornillo.
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Figura 27. Comportamiento del caudal (Qz), respecto a la velocidad angular del
tornillo, para un Angulo de hélice.

Se observa que el caudal (Qz), hacia dentro del tornillo, tiene un comportamiento
constante a meida que aumenta la velocidad del mismo, sin embargo las diferencias
entre los modelos, radica en el hecho de las consideraciones hechas sobre cada
una de las condiciones de contorno definidas para estos. En este caso, el modelo
de Li-Hsieh, da el mayor valor de caudal, pues considera de las aletas del tonillo y
del cuerpo, ademas que la relacion W/H > 1.

En la Figura 28, se muestra el comportamiento del caudal (Qz), se observa un
comportamiento constante del caudal (Qz), frente al aumento del angulo de hélice,
para los modelos de Tadmor, Alves y por Diferencias finitas. Es posible ocurra,
porque para el modelo de Tadmor al no considerar el movimiento de la hélice del
tornillo, no importe las caracteristicas de sus aletas. Llama la atencion el
comportamiento que describe Alves, pero este podria recaer en el hecho de la
relacion W/H < 1, hace que la incidencia del Angulo de hélice sea muy pequefia que
no ejerza mayor influencia sobre el caudal. Par el caso del Modelo de Li-Hsieh, que
describe un comportamiento parabdlico creciente hacia arriba, lo cual indica que el
angulo de hélice si es un factor determinante para la velocidad del tornillo.
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Figura 28. Comportamiento del caudal (Qz), respecto al &ngulo de hélice (¢), para
un valor de la velocidad angular del tornillo.

De otro lado, en la figura 29 y 30; se observa que el comportamiento de la presion
en direccion hacia adentro del canal segun el Modelo de Tadmor y Modelo de Li-
Hsieh, decae a medida que aumenta la longitud del canal hacia dentro del tornillo,
es decir cuando pasa de un extremo a otro. Vale la pena aclarar que para estos
modelos la presion no es relevante, debido a las consideraciones que hacen sobre
el fluido. Este descenso se explica por mismo movimiento del fluido a medida que
es transportado en la extrusora.

Teniendo en cuenta lo anterior, se observa entonces que los dos modelos muestran
el mismo comportamiento. No se compara este comportamiento con el Modelo de
Alves ni el Modelo Numeérico, debido a que no se obtuvo un perfil de presién hacia
adentro del canal del tornillo.
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Figura 29. Perfil de Presion, en direccion del movimiento del flujo, obtenido por el
Modelo de Tadmor.
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Figura 30. Perfil de Presién, en direccion del movimiento del flujo, obtenido por el
Modelo de Li-Hsieh.
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4.5 Modelado analitico y numérico del fend6meno del “die swell”

Se hace laimplementacion del modelo analitico de Brandao- Spieth- Lekakou, como
prueba con LDPE, esta es realizada usando el software Jupyter (lenguaje Python),
el cual se resuelve la ecuacion constitutiva del modelo Para esta solucion, se utilizan
los resultados reportados en la literatura del trabajo de Huang et al., (1980).

Tabla 18. Parametros de entrada del LDPE para el
Modelo de Brandao-Spieth-Lekakou.

Pardmetros de entrada Valores
Nombre del polimero LDPE
Temperatura de fusion (K) 453.15
Densidad (Kg/m?) 0.81
Viscosidad (Pa-s) 6000
Flujo masico (Kg/s) 0.02 Kg/s
Temperatura de trabajo en el dado 423.15

Tomados de Huang et al., (1980).

Tabla 19. Geometria del dado (C.W. Brabender) No. 05-54-000 Horizontal

Dado de seccidn transversal Horizontal Plana

Diametro del dado (m) 0.003175
Longitud del dado (m) 0,0508
Ancho del dado  (m) 0,15261

En la figura 31., Se hace la comparacion de los valores obtenidos, para la Primera
Diferencia de Esfuerzos Normales, se observa que coinciden con la curva de ajuste.
El comportamiento de los datos obtenidos estd de acuerdo a los resultados
presentados en los trabajos de Huang et al., (1980) y Anand et al., (1980), pues es
evidente que el fundido aumenta su elasticidad, al incrementar el esfuerzo de corte,
lo cual es sostenido por la Teoria de Recogimiento Elastico de Tanner.
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Figura 31. Primera diferencia de esfuerzos normales Vs Esfuerzo de corte.

Luego de tener el ajuste de curvas y buscar las constantes propias del material con
la ecuacion (4.5), se obtiene el modelo:

B=(1+1559%10"1171833)6 4+ 0.12 .ooovvveveereerereeen. ..(2.40)

Al resolver la ecuacion (240), se observa que el Die-Swell, aumenta al aumentar el
esfuerzo de corte en las paredes del dado como se muestra en la figura 32, lo que
esta de acuerdo el comportamiento del Die Swell, medido experimentalmente en los
trabajos de Anand et al., (1980), Brandao et al., (1996) y Huang et al., (1980) vy la
Teoria de Recogimiento Elastico de Tanner (1970).
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Figura 32. Comportamiento del Die-Swell Vs Esfuerzo de Corte.

En cuanto a la validacion con el trabajo de Huang et al., (1980), encuentra que el
Die Swell (B), obtenido por el modelo de Brandao—Spieth-Lekakou, esta en el rango
de valores obtenidos experimentalmente (1.2 — 2.5).

4.6 Modelo Analitico Numérico basado en el Método de Volumenes Finitos
(CFD)

La implementacion de este modelo, se hace utilizando los valores reportados en las
tablas 18 y 19. Ademas se utiliza ViscoelasticinterFoam Solver, el cual es un
paquete de CFD (Computational Fluid Dynamics) desarrollado por Favero et al,
(2010) en OpenFOAM, usado para el andlisis de fluidos viscoelasticos en superficie
libre y que utiliza la metodologia VOF (Volume-of-Fluid). Vale la pena resaltar que
este solver es una extensiéon del trabajo de Favero et al.,, (2009), llamado
ViscoelasticFluidFOAM, para el tratamiento de fluidos viscoelasticos usando
OpenFOAM software. La discretizacion de las ecuaciones que gobiernan el flujo en
OpenFOAM software, esta basada en el Método de Volumenes Finitos, colocando
un arreglo de variables como presion y velocidad del solvente. Este software ofrece
un amplio rango de esquemas de interpolacion, solvers y pre acondicionamientos
para la discretizacién del sistema algebraico de ecuaciones (Favero et al., 2009 —
2010).

Figura 33. Comportamiento del LDPE en la extrusora.
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0.00674

Figura 34. Die Swell del LDPE justo a la salida del dado

Lo anterior se reporta un valor de B = 2.123, el cual esté en el rango de valores de
las trabajos experimentales para medir Die Swell, reportados en la seccion 4.5, pero
no esta de acuerdo con el valor encontrado por el modelo analitico de Brandao-
Spieth- Lekakou, debido a que el Modelo de Maxwell, no es el adecuado para
materiales viscoelasticos.

4.7. Aplicacion de los modelos al estudio del comportamiento de la mezcla
F2 bajo el fendmeno de “die-swell”

4.7.1 Modelo Analitico de Brandao- Spieth- Lekakou

El fendbmeno de Die Swell, se estudio en la mezcla GTPS/PLA con formulacién F2
(60/40), teniendo en cuanta las propiedades viscoelasticas de esta, frente a las
formulaciones F1, F3 y F4. La mezcla GTPS/PLA (60/40), se hace pasar por una
extrusora con venteo C.W Brabender Tipo 2523 (N° 1417), para obtener perfiles de
seccion transversal rectangular (laminas), teniendo en cuenta las condiciones de
operacion que se listan en la tabla 14.



Tabla 20. Parametros de entrada para el Modelo de Brandao-Spieth-Lekakou.

Pardmetros de entrada Valores
Nombre del polimero Mezcla F2 (60/40)
Temperatura de fusion (K) 473.15
Densidad (Kg/m?) 2640.0
Viscosidad (Pa-s) 0.0694
Flujo mésico (Kg/s) 0.02 Kg/s
Temperatura de trabajo en el dado 413.15

*Los valores de estos parametros son propios de cada polimero (materiales
constituyentes o mezclas).

**Se define, segun las condiciones de operacion requeridas que se ajusten a las
propiedades reologicas del polimero (materiales constituyentes o mezclas).

Teniendo en cuenta lo anterior y los calculos realizados para dar solucién a las
ecuaciones del modelo, se obtienen los valores de las constantes empiricas.

Tabla 21. Valores de constantes empiricas para
el modelo de Brandao-Spieth-Lekakou.

Constante Valor
A1 2.447x108
Az 5.448 x 1017
a, 2.999 x 1020
a, 2.797 x 1020

En la figura 35., se observa el comportamiento de la N; (diferencia entre los dos
primeros esfuerzos principales en el fluido) Vs esfuerzo de corte del fluido (7) para
el Modelo Analitico de Brandao-Spieth-Lekakou, debido al movimiento del tornillo
en la extrusora. Se observa ademas que el ajuste realizado a los datos obtenidos
en la literatura, se acopla de manera satisfactoria a los resultados obtenidos en la
simulacién basada en Dinamica Molecular en el médulo PASTA. Es claro que N,
aumenta de manera exponencial a medida que aumenta (z), lo cual indica que las
cadenas del polimero se van alineando a medida se aplica el esfuerzo, lo cual es
congruente debido a que el flujo del polimero debe ser estable y laminar antes de
salir del dado de extrusion, para evitar problemas en el producto final.
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Figura 35. Comportamiento de N; Vs t, la mezcla F2.
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Figura 36. Comportamiento de B (Die Swell) Vs 7,,,.

Este comportamiento indica, que la mezcla F2 (60/40), a medida que aumenta los
esfuerzos en la pared del dado, la expansion elastica es mayor, lo que no seria
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conveniente para el producto final por que se facilmente se pierden las dimensiones
esperadas en este. Lo anterior, puede ser debido a las caracteristicas viscoelasticas
del PLA.

0.00339

Figura 34. Comportamiento de la mezcla fundida F2 al salir del dado de extrusion
segun modelado CFD.

Finalmente, se obtiene la expansion del material Banaitico = 1.16950 (1.170), Bcrp
=1.0677 (1.068), con un 8.7068% de error; lo cual indica que hay una diferencia
aceptable en los modelos, si se tienen en cuenta los supuestos y restricciones para
cada uno de ellos. Sin embargo, llama poderosamente la atencion del
comportamiento de la mezcla F2, pues si se compara con el comportamiento del
LDPE, mostrado en la figura 33 y 34, es totalmente distinto, puesto que para la
mezcla no se muestra la expansion del polimero.

Esto puede tener su origen en que la diferencia entre densidades y viscosidades de
los polimeros es muy grande, y el software ViscoelasticinterFoam Solver, solo ha
sido probado para polimeros con densidades y viscosidades muy bajas para
polimeros tradicionales no degradables. Las caracteristicas de F2, es posible que
cause un flujo turbulento y no laminar como son las suposiciones gque considera el
Modelo de Maxwell.
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Capitulo 5
Conclusiones recomendaciones
5.1 Conclusiones

La caracterizacion reoldgica de los materiales constituyentes (TPS y PLA) por
Dinamica Molecular, muestra que estos materiales presentan una tendencia en el
comportamiento de acuerdo a los resultados experimentales reportados en la
literatura, aunque los valores de viscosidad cero, se dan en ordenes de magnitud
muy diferentes a los reportados en la literatura, por lo tanto, se haria necesaria la
experimentacion para validar estos resultados. Ademas, se presentan oscilaciones
en los resultados obtenidos, lo sugiere que estos métodos de simulacion estan
disefiados para trabajar en la zona de bajas tasas de deformacion.

Los valores de viscosidad de las mezclas F1, F2, F3 y F4, deberian tener una
marcada diferencia entre si y con respecto al PLA, pero el uso del mismo valor del
parametro MaxStrechRadio, conlleva a que estos valores sean muy cercanos y se
traslapen entre si, lo cual indica que, para el uso de esta técnica, se deben
complementar con el célculo de parametros obtenidos experimentalmente.

Estos materiales, pueden ser utilizados en los procesos de transformacién, segun
sea el requerimiento del producto. Especificamente, la mezcla F2, puede ser
utilizada en extrusion de lamina, que estén sometidas a grandes esfuerzos debido
a su composicion y comportamiento reolégico.

Los modelos tanto analiticos como numéricos, guardan relacién entre si, en el
comportamiento de la trayectoria descrita tanto para velocidad de flujo como para
caudal, pero estos no coinciden en los valores obtenidos debido a las restricciones,
establecidas en sus condiciones de contorno. Sin embargo, son utilizados en la
industria, por las caracteristicas que manejan para la geometria del tornillo.

Para la velocidad de flujo, todos los modelos coinciden con que esta es maxima en
la mitad del canal del tornillo y que se hace cero hacia los extremos. Lo cual sugiere
que para alcanzar mayor velocidad de flujo el ancho y la profundidad del canal
deben altos.
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Con el Modelo de Tadmor, se observa que el material tiene una mayor velocidad de
flujo, pero mueve menor cantidad de flujo. Sin embargo, es el mas usado en disefios
de extrusoras reales porque la relacion de ancho/profundidad del canal del tornillo
es mayor a .1, lo que ayuda a que material pueda procesarse mejor durante el
proceso de extrusion.

Las mezclas TPS/PLA y sus materiales constituyentes, describen un
comportamiento que se ajustan bien a los modelos de tornillo para extrusion, que
fueron creados para polimeros tradicionales. Los resultados obtenidos estan de
acuerdo a las restricciones planteadas para cada modelo, tal como se reporta en la
literatura para los polimeros tradicionales provenientes del petrdleo.

Se realiz6 validacién de los modelos analitico y numérico (CFD) para el fenomeno
de die-swell, utilizando resultados reportados en la literatura, con el material LDPE.
Cualitativamente, se puede apreciar el fenbmeno de expansion y la variacion de
diametro en el chorro de extruido del modelo numérico. Cuantitativamente, se
encuentra que las magnitudes predichas por los modelos implementados
concuerdan satisfactoriamente con los valores reportados en la literatura. Se
considera entonces que los modelos implementados son validos.

Se aplicaron los modelos implementados a la mezcla F2 (GTPS/PLA), en las
condiciones de operacion objeto de estudio del presente trabajo de investigacion.
Se encuentra que, a pesar de las particularidades en el flujo del chorro del extruido
predicho por el modelo numérico, se puede percibir el fendbmeno de die-swell de
forma apreciable. La comparacion entre el valor predicho por el modelo numérico y
el modelo analitico, muestra una correlacion entre ellos.

Dados los hallazgos evidenciados, se considera que los modelos implementados
resultan adecuados para la evaluacién cualitativa y cuantitativa del fenémeno de die
swell, dentro de los limites impuestos por las restricciones de los modelos numéricos
y analiticos.
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5.2 Recomendaciones

Hay necesidad de nuevos parametros que se incluyan a los modelos ya existentes
para polimeros tradicionales, para el ajuste del comportamiento de los resultados o
que se propongan nuevos modelos para materiales biodegradables (“puros” o
multicomponentes).

Los resultados de los trabajos que se realicen en esta &rea, no deben apuntar que
sean parecidos al comportamiento de los polimeros tradicionales, puesto que, al
entender el comportamiento de los nuevos materiales propuesto, se contribuye a la
construir la base de datos de la comunidad cientifica que trabaja en esta area.

5.2.1 Trabajos futuros

Implementaciéon de Modelo Analiticos no lineales (K-BKZ, Phan-Thien-Tanner,
Giesekus) para el estudio del fenbmeno de Die Swell, en mezclas de polimeros
biodegradables, reforzado con material particulado como con fibras.

Estudio del comportamiento del polimero fundido en la extrusora, variando las
condiciones de operacién de velocidad de tornillo y temperatura en las distintas
zonas de la extrusora.

Estudio del comportamiento del fenbmeno de Die Swell en mezclas de polimeros
biodegradables variando condiciones de operacion y geométricas del dado, como:
temperatura, presion, velocidad de flujo, velocidad de corte y tipo de dado.

Creacion de un banco de propiedades y disefio de mezclas con materiales
biodegradables propios del Departamento de Bolivar para aplicaciones de uso
comun y especializado, utilizando simulaciébn computacional basada en Dinamica
Molecular.
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Anexos 1. MODELOS MATEMATICOS PARA EXTRUSION

MODELO MATEMATICO ESTANDAR PARA EXTRUSION DE FLUIDOS
NEWTONIANOS ISOTERMICOS “MODELO DE TADMOR?”

Este modelo matematico de flujo isotérmico de un fluido newtoniano en tornillos de
canales poco profundos, es el resultado de una ecuacion simple de disefio. Este
sirve como el clasico modelo de bombeo una extrusora de tornillo tnico (Tadmor,
2006). Para entender mejor este modelo, en la figura 14., se muestra la geometria
del tornillo de la extrusora con algunos parametros que necesarios para el desarrollo
del modelo. Dénde, W: ancho (inclinado) del canal entre aletas, e: ancho de la aleta,
H: distancia entre la superficie el barril y la raiz del tornillo, Ls: distancia total entre
aletas, Ds: Diametro del tornillo desde el borde de la aleta, &+. espacio entre la aleta
y el barril y 8: angulo de hélice (formado entre la aleta y el plano normal del tornillo).

El desarrollo matemético para el tornillo de extrusion, inicia con el desenrollado del
canal, pasando a ser un canal rectangular, cubierto por una placa plana infinita (el
barril) como se observa en la figura 4., el cual es movido a velocidad constante de
V, = nND, con un angulo (8,) en direccion z, como se observa en la figura 5.

H- 5 Nt
| \
T/

QN { 7\
\§ N

I 7O\ |
T \| ’)\X/ " \\

Figura 4. Geometria de un tornillo de extrusora. Tomado de Tadmor (2006).
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Figura 12. Geometria del canal rectangular del tornillo desenrollado

Barrel surface

: LA A
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\
\

Flight ~ Flight

h

W

Figura 12. Geometria del canal rectangular del tornillo desenrollado.Tomado de
Tadmor (2006).

La velocidad superficial del canal es separada en componentes hacia abajo y
atreves del canal, dadas por:

VbZ = Vb Ccos Hb (31 - 1a)
Vbx = Vb sin 91, (31 - 1b)

El flujo en la direccion z, se descompone en dos direcciones Vz (X,y), y la superficie
del barril tiene una componente de velocidad en la direccion x que resultaria en un
flujo circulatorio en la direccién transversal del canal. Para resolver este problema,
se tienen en cuenta los supuestos que: el flujo y perfil de velocidad, estan totalmente
desarrollados. Teniendo en cuenta lo anterior, se plantea la Ecuacion de Movimiento
en coordenadas rectangulares (X,y,z):

8Vy sp

8%V, | 8%V
p(B5t % 5) =5 +tu(GE+57) (3.2a)
By Ly S 8P (5 | 5%y
'D(Vx Sx +Vy6y)_ 6y+‘u(6x2 + 6y2) (3'2 b)
8V, 8v;\ 6P 8%v, . 8%,
p(hoet o) =—m tr(Ge +57) (3.2¢)
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Donde p es la densidad del fundido. En estas ecuaciones las componentes de la
velocidad no son funciones de z, ya que el flujo es totalmente desarrollado. Si esto

es asumido que el flujo en la direccién transversal del canal es también totalmente
8y 8V,
5x  6x

. . oYV, . .
continuidad se obtiene que 6—; =0, y en combinacion con la presente, que V, = 0,

sV, .,
desarrollado, entonces 5_; = = 0; por lo tanto, la forma de la ecuacion de

por lo tanto, la ecuacién (3.2b) se reduce a 6P/5y = 0 (componente y), resultando

en la presion P, siendo una funcion de x y z solamente, por lo tanto la ecuacion (3.2-
a) (componente x):

P _ 8%y
ox M 5y2

(3.3)

En la ecuacion (3.2-c) (componente z), en el lado izquierdo representa los términos
de aceleracion, que en el caso de movimiento lento de un fluido viscoso, seria
mucho menor gue los términos que representan las fuerzas viscosas sobre el lado
derecho de la ecuacién. En una situacion de flujo tipico en la extrusora, la relaciéon
de inercia de las fuerzas viscosas es del orden de 10°. Asi que la ecuacion se
reducen a:

5P 52V, 62VZ)
—_— = 4
6z ‘u(SxZ + Sy? (34)

La ecuacion (3.1a) puede ser integrada para dar:

2 (8P
=2 (R)+Cy+ G (3.5)
Las constantes C; y C, son evaluadas desde las condiciones de contorno:
Las constantes C; y C, son evaluadas desde las condiciones de contorno:
V.(0)=0 (3.6a)
Ve(H) = —Vpy (3.6b)

Sustituyendo las condiciones de contorno en la ecuacion (3.5) resulta:
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= —E+ (- 1) (o) (3.7)

20UV O

Donde u, = V’“/Vbx y &= y/H' Para un flujo transversal en el canal, aqui esta la

condicion adicional de rata de flujo cero, siempre que se desprecia el flujo de perdida
a través de las aletas. Expresando esta condicion matematicamente, se tiene:

[} wedé =0 (3.8)

Ahora sustituyendo la ecuacion (3.7) en la ecuacion (3.8), resulta:

5_P _ TNDp sin 0y

8x - 6# HZ (3'9)
Esta ecuacion da el gradiente de presion a través del canal. Sustituyendo la
ecuacion (3.9) en la ecuaciéon (3.7), el perfil de velocidad a través del canal es

obtenido:

u, =&(2-3%) (3.10)

Conforme al perfil de velocidad, el cual mantiene solo cierta distancia entre las
aletas, el fluido circulante alrededor de la capa estancada esté a 2/3 de la altura del
canal.

En la direccién hacia abajo del canal el perfil de velocidad es obtenido por la solucién
de la ecuacion diferencial parcial (3.4). Esto muestra que el gradiente de presion

5P/5Z es una constante, las condiciones de contorno son:

V,(x,0) =0 (3.11a)
V,(x, H) =V, (3.11b)
1,(0,y) =0 (3.11c)
V,(W,y) =0 (3.11d)

La solucién para la velocidad hacia dentro del canal del tornillo, por separacion de
variables es:

. . 2
u, = 2yoo sinh(imh{) sinh(imy) — ( H a—P). [52 —&+

n “1=135  sinh(irh) 2UVpy 0X

8 oo cosh[imr(y-0,5/h)] . ..
5B X D inin)| (3.12

84



Donde u, = VZ/V,,Z’ x=*y yh= H/W

Ahora bien, la rata de flujo (Qz), es obtenida por integracién de la componente V,
hacia abajo del canal, dada en la ecuacion (3.2c) a través del canal,

Q = WHV), [[ u, dédy (3.13)

Integrando esta expresion da la siguiente ecuacion:

Q= VpWH F, + wH?3 (_ 5_P) F, (314)

2 12u 8z

Donde Fj (factor de forma para el flujo de arrastre) y F, son (factores de forma para
la presion de flujo). Ellos toman valores que son mas pequefios que 1,
representando el efecto reducido de las aletas sobre la rata de flujo (Qz), entre
placas paralelas infinitas, ellos estan dados por:

16 woo 1 inH
Fd = TL'3_H i=1,3,5i—3tanh (W) (315)
192H oo 1 iTW
Fy=1-2225% 1s=tanh (2-) (3.16)

Donde, W: ancho (inclinado) del canal entre aletas y H: distancia entre la superficie
el barril y la raiz del tornillo.

Asi esta es la solucion de una ecuacion diferencial lineal, estd compuesta de dos
términos independientes, el 1) representa la contribucion del flujo de arrastre y el 2)
la presion de flujo. Estos dos términos son independientes cada uno del otro. Un
incremento positivo en el gradiente de presion, podria incrementar la presion del
contraflujo. Este decrece la rata de flujo neto, a pesar de un flujo de arrastre que no
cambia.

Ahora, la relacion de presion y rata lenta de arrastre es obtenida por la ecuacion
(2.3.3.1-14)

2 S F.
_ % _ H_(_P)_P (3.17)
Qa  6uVpz \6z/ Fg

El perfil de velocidad en direccion axial esta dado por;

v, = vy cos 6 + v, sin 6 (3.18)
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Sustituyendo las ecuaciones (3.10) y (3.12) en la ecuacion (3.17) y usando las
ecuaciones (3.13) a (13.16), obtenemos:

u =38 —-1) (1 + Z—Z) sinf cos 6 (3.19)

Donde u; = v;/V,. Para el angulo de hélice entre 0 y /2, no existe en ningun caso
un contraflujo u; en la direccion axial. Para la descarga cerrada (Q = 0), u; se vuelve
cero para todos los valores de é. La maxima velocidad, la cual ocurre en la mitad
del canal ({=0,5), cambia desde cero en el caso de que no haya salida para:

3sin @ cos O

U g = 22000 (3.20)

Para un flujo de arrastre puro. Para este caso la velocidad u; a cualquier ¢,
alcanzaria un maximo valor en 6 = %. El perfil de velocidad u, es independiente de

la relacion g—”. Para un rendimiento cero, ambos u, Yy u, asumen valores de cero en
d

. 2 . .. p
el mismo puto ¢ = > En otras palabras, bajo esas condiciones las particulas de
fluido en esta posicion seria estacionario.
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3.1.2 Modelo Analitico de Li - Hsieh

Este modelo presenta una solucién analitica de un Flujo Isotérmico Newtoniano en
una extrusora de tornillo Unico con canal finito. Para simplificar el problema, la
curvatura del tornillo es asumida como pequefia, de manera que la superficie del
barril y los canales del tornillo puedan ser desenrollados, volviéndose el problema:
(1) el flujo es laminar, (2) el flujo es isotérmico, (3) el fluido es Newtoniano e
incompresible, (4) las fuerzas gravitacionales son despreciadas, (5) el flujo es
totalmente desarrollado y (6) no hay deslizamiento en las paredes (Li et al., 1995).

Figura 14. a) Parametros y b) geometria del tornillo de la extrusora.

(2 /
N s
£l -
.IlIII .RS
/ |
= A
X
: Z
HE | Yy
| ¢
- W
a) / b)

Tomado y modificado de Vinisius et al., (2009).

En la figura 13a., se muestran los parametros del tornillo, donde: W: ancho del canal
entre aletas, e: ancho de la aleta, H: distancia entre la superficie el barril y Rs: Radio
del corazon del tornillo.

Teniendo en cuenta las simplificaciones (1) a (6), expuestas anteriormente, la
Ecuacién de Movimiento en coordenadas rectangulares (X, y, z), se reduce a:
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Componenteenz: L=y (& + @) (3. 21a)

5z 6x2 ay?
82 52
Componente eny: i—i =u ( 5;3 + szy) (3 21b)

8P _ (é'zvx é‘zvx) (3.21¢)

Componenteenx  — = (-~ 372

Donde X, y y z son coordenadas del ancho del canal (W), profundidad del canal
(H) y hacia abajo del canal (z), respectivamente.

Figura 15. Representacion esquematica del tonillo desenrollado y del sistema del
barril de la extrusora.

——————— ,

L )
T
f/ !
/ V=D /
4 b = ;fr
/ /
/ y /|
VA ra LY ey N /
o N
P / e ’ - \\\k ,_/:/ 7 /,/
// Vi=(Rg+y)w b ) / /

Tomado de Li et al., (1996).

Asumiendo que v, = 0, con un supesto razonable para el tornillo con una relacion
profundidad/ancho pequefia (H/W), y usando la ecuacién de continuidad; entonces:
ov,/dx =0, 6v,/6x =~ 0y dv,/dy =~ 0.Entonces, las ecuaciones (2.3.3.1 — 21a) al
(2.3.3.1 — 21c) se vuelven:

8P 8%v, . 8%v,

=u(5e ayz) (3.22a)
oP

o0 (3.22b)
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opP 5%v,
il (3.22c)
Para extrusoras con tornillo rotatorio y barril estacionario, las siguientes ecuaciones
de contorno podrian ser usadas para resolver la ecuacion (3.22a), para el flujo hacia
abajo del canal:

Barril: v,(x,H) =0 (3.23a)
Base del tornillo: v,(x,0) = Ryw cos ¢, (3.23h)
Aletas del tornillo: v,(0,y) = (Rp +y) wcos ¢, (3.23¢)

v,(W,y) = (R +¥) w cos ¢, (3.23d)

El desarrollo de la ecuacion (3.22a) la presenta Li et al., (1995), y la solucién final
para la velocidad de flujo hacia dentro del canal, esta dada por:

P
v, = Rsw cos ¢, fi,1 + (2R, — H)w cos ¢y, fi, + %6—2. (aW?f,5 + bH?f,,4) (3.24)

Donde, a y b son constantes dependientes de la relacion H/W. Cuando la relacion
H/W es pequeia a=0y b=1, cuando la relacion H/W es grande, a=1y b=0. R,:
Radio interno del barril y H: distancia entre la superficie el barril y fi1, fr2, frs, fra
son coeficientes para la ecuacion (3.24), entonces:

. Imx . in(H-y)
. i . sin = smh(T)
fvi = n2i=1,3,5... ; SinhirrWH (3.25a)
. Imy . in(W-x) . ITx
2 sin— smh(—)+smh—
fv2 = ;2;'21,3,5... iH .Hhmw = (3.25b)
sin h—
Ldmx [ . in(H-y) . imx
4 sin—- | sinh|——>—)+sin—
fvs = 52?11,3,5... l-3W ( - irr)H - — 1] (3.25¢)
| sin hW
LTy [ . in(W-x) . imx
4 sin—= stnh(7)+smh—
fra = ey ?(;1,3,5... iH H W - 1] (3.25d)
| sin hT

Para el flujo a través del canal, v,, la ecuacién (3.22c), se integra doblemente para
producir:

5P y?

Las constantes C; y C,, son resueltas por las siguientes condiciones de contorno:
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v,(0) = —R,w sin ¢, (3.28)
Entonces, la ecuacion (3.27), para v, se vuelve:

_ 6P (y*-Hy)

. H-—
* = 5% — Rswsin ¢ —* (3.29)

En la ecuacion (3.30), el gradiente de presién §P/6x es usualmente no conocido.
En orden para evaluar este gradiente de presion, v, puede ser integrada para
encima de la profundidad del canal H:

H H3® 6P  Rswsin¢pH
fo Vedy = _Eg_ s 12 b = Qperdida (3-30)
oP 12 Rswsin ¢pH
ox = _H_S[Qperdida — =2 12 2 ] (3-31)

Claramente 6P/&x no solamente depende de la geometria del tornillo y de la
viscosidad del fluido, sino también del espacio entre la punta del tornillo y el barril.
Sustituyendo la ecuacion (3.31), nuevamente en la ecuacién (3.30), la velocidad a
través del canal v,, se vuelve:

v, = Rsw sin ¢p(H-Y) [31 _ 1] + 6Qperdida[Hy—y2] (332)
H H H3

La geometria del tornillo es dada y el flujo de perdidas Qp¢rq4iqqs €S CONocido, el perfil

de velocidad vy, puede ser determinado. Desafortunadamente Qperqiaqs €S dificil de

evaluar. Las ecuaciones para calcular Qp.rqiqas €Stan disponibles en la literatura,

por Tadmor y Gogos (1979) como también por Rauwendaal (1986, 1988), sin
embargo las ecuaciones no han sido verificadas con datos experimentales.

Para el disefio de extrusora y la simulacion del proceso de extrusion, la relacion
entre la rata de flujo y la presién es de gran interés. Por integraciéon de la velocidad
hacia abajo del canal, v,(x,y) (ecuacion 2.3.3.1 -25) arriba del area de seccion
transversal del canal, la rata de flujo (Qz), general puede ser obtenido por:

&P W3H b 5P
Q, = Ryw cos g W*fo1 + (2Ry — H)w cos ¢y, H? fo + §§(W4fq3 - T) Taat
H3H
(H*os —75) (3.33)

Donde, fo1, fo2, fo3, foa SON coeficientes de la ecuacion (3.24),
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8 oo 1 costhH—l
for = =S 2iZi3s. 5 | mn (3.34a)

SlnhW

8 1 coshi"—W—l
0 H
;Ziﬂ,g,s...l.—s[—smhm_;, l (3.34b)
w
[ itH
16 w0 1 coshW—l
fo3 == XiZ13s. 5 | mm (3.4¢)
T t | sth
[ inWw
8 woo 1 COShT_l]
foa = = XiZ135. 5 | (3.4d)
T t | sinh W

Segun Rowell y Finlayson (1928), cuando H/W < 1, un caso comun en la extrusora
de tornillo dnico, el coeficiente f,,, se volvera 0,271377272 y f,, converge a

0,05252075. Sin embargo, por ajuste a=0 y b=1, y reareglando la ecuacién (3.33),
la rata de flujo (Qz), puede ser simplificada por:

R 6P
Q; =ng(P:9+Fw)_7b5_ZFp (336)

Donde, F;: factor de forma del flujo de arrastre causado por la raiz del tornillo, F,,:
factor de forma del flujo de arrastre causado por la pared del barril, F,: factor de
forma de la presion y ni: nimero de pasos.

_ (1—H/Rp)sin? ¢y cos ¢p en; 2
FS - ng (27T o Ry tan¢b) le (3'37)
2 4
F, = 0,271377272n, cos ¢y. () (2 - Ri) (3.38)
b b
_i£3 21'[tan¢b_i_ 14
Fy=- (Rb) .(—nt Rb) 0,05252075 (Rb) (3.39)

Para una mejor exactitud, fj; es evaluada usando el rendimiento del radio o,

8 oo 1 coshi;—z—l
fQ1:;Zi=1,3,5...i_3 Sinh:;_;z (3.40)

Donde, W,: ancho promedio del canal en la direccién x.

m(2Rp—H) tan ¢y
ne

W, = ( e) cos ¢y, (3.41)
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for=05(5) - 03151 (%)2 (3.42)

Un andlisis detallado de F, y F,, puede ser encontrado en Li y Hsieh (1994). Para el
caso de H/W > 1, este es conveniente hacerlo a=1 y b=1 en la ecuacion (3.35) y
los factores fy,, fos3 Y foa. PUeden ser calculados de manera similar, que fp;.

Por definicidn la rata de flujo Q y la presion P, como:

. _ Q7
Q; = Rp wcos ppWH (3.43)
16P H?
PZ - ;6_2Rb wCcos ¢y (3-44)
La ecuacion para caracteristicas del tornillo, est4 dada por:
Q; =F; — EP, (3.45)
« _ 1-H/Rp[2mtan¢, e 0,21377272H/Rp(2—H/Rp)
Fq = H/Rp [ ne Rb] le T (Zman"’b_ e (3.46)

ﬁ) cos ¢p

ne

Donde Fj es dimensién maxima para la rata de flujo (Qz), dada por la ecuacion
(3.46):

1 0,05252075H /Ry
Fp* ==+ 2mtan ¢ e (347)
12 (_b__) cos ¢y
ng Rp

Donde F; es el efecto de la presion de flujo.

92



Anexo 2. FORMULACIONES DE MEZCLAS TPS/PLA

Tabla 8. Calculos para formulacién FO

Formulacién FO

Componentes Propiedades
p(g/ml) m (g) V (ml) vi wi
PLA Seco
Almiddn seco 1.56 600 384.62 0.54 | 0.60
Glicerina 1.2452 390 313.20 0.44 0.39
Acido Esteérico 0.87 10 11.49 0.02 | 0.01
GTPS 3.68 1000 709.31 1.00 1.00
GTPS/PLA
Tabla 9. Calculos para formulacién F1
Formulacién F1
Componentes Propiedades
p(g/ml) m (g) V (ml) vi wi
PLA seco 1.24 200 161.29 0.22 0.20
Almiddn seco 1.56 480 307.69 0.42
Glicerina 1.2452 312 250.56 0.34
Acido Estedrico 0.87 8 9.20 0.01
GTPS 3.68 800 567.45 0.78 | 0.80
GTPS/PLA 3.14 1000 728.74 1.00 1.00
Tabla 10. Calculos para formulacién F2
Formulacién F2
Componentes Propiedades
plg/ml) | m(g | V(m) | vi | wi
PLA seco 1.24 400 322.58 0.43 0.40
Almidon seco 1.56 360 230.77 0.31
Glicerina 1.2452 243 195.15 0.26
Acido Estedrico 0.87 6 6.90 0.01
GTPS 3.68 600 432.82 0.57 | 0.60
GTPS/PLA 2.64 1000 755.40 1.00 1.00
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Tabla 11. Calculos para formulacion F3

Formulacion F3

Componentes Propiedades
p(g/ml) m (g) V (ml) vi wi
PLA seco 1.24 600 483.87 0.63 0.60
Almiddn seco 1.56 240 153.85 0.20
Glicerina 1.2452 156 125.28 0.16
Acido Estedrico 0.87 4 4.60 0.01
GTPS 3.68 400 283.72 0.37 | 0.40
GTPS/PLA 2.14 1000 767.60 1.00 1.00
Tabla 12. Célculos para formulacién F4
Formulacién F4
Componentes Propiedades
plg/ml) | mig) | V(ml vi wi
PLA seco 1.24 800 645.16 0.82 0.60
Almiddn seco 1.56 120 76.92 0.10
Glicerina 1.2452 78 62.64 0.08
Acido Estearico 0.87 2 2.30 0.003
GTPS 3.68 200 54.42 0.18 0.40
GTPS/PLA 1.68 1000 787.02 1.00 1.00
Tabla 13. Célculos para formulacién F5
Formulacién PLA
Componentes Propiedades
plg/m) | m | V(m) | vi | wi
PLA seco 1.24 1000 806.45 1.00 1.00
Almidon seco 0 0
Glicerina 0 0
Acido Esteérico 0 0
GTPS 0 0
GTPS/PLA 0 0
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Anexo 3. Comportamiento mezclas TPS/PLA fundidas
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Seccibn 4.3. Figura 1. Comportamiento TPS.
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Seccion 4.3. Figura 2. Comportamiento PLA.
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Seccion 4.3. Figura 4. Comportamiento F3.
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Seccion 4.3. Figura 5. Comportamiento F4.

97




	0db07f87eadf708e8c511e64e90889b422c1c5264fe2e53bc9b62ab46c0909c2.pdf
	0db07f87eadf708e8c511e64e90889b422c1c5264fe2e53bc9b62ab46c0909c2.pdf
	0db07f87eadf708e8c511e64e90889b422c1c5264fe2e53bc9b62ab46c0909c2.pdf

