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Introduction générale

Au vu de la conjoncture actuelle, la hausse réguliere des prix ces dernieres annees
des matieres plastiques issues de la pétrochimie devrait se poursuivre. En effet le contexte
économique mondial influence grandement les prix et exerce une pression considérable sur
I’industrie. C’est pour cela, que I’on assiste ces derniéres années a une forte croissance des
mélanges de polymeres obtenus par mélanges physiques a chaud.

Il 'y a une vingtaine d’années, des matériaux a base de polymeres commerciaux ont
été introduits sur le marché. Ces matériaux ont constitué une premiere génération de
copolymeéres a partir de matieres premieres vierges ou de matiéres de récupération. Ainsi,
les mélanges de polymeéres constituent actuellement un point fort de I'innovation et du
développement dans les domaines des matériaux polymériques. En effet, les polymeres
conventionnels ne suffisent souvent pas a répondre aux exigences des utilisateurs. Pour
répondre aux besoins de matériaux a propriétés multiples et plurifonctionnels, les chercheurs
ont développeés toute une gamme de mélanges de polymeres.

Elaborer un mélange a partir des polyméres commerciaux revient beaucoup moins
cher que mettre au point une nouvelle macromolécule via une synthese chimique plus
complexe et onéreuse. Enfin, le principal avantage des mélanges est d’offrir un éventail de
propriétés difficile a réunir sur une méme macromolécule, avec possibilité de fabriquer un
matériau sur mesure et en petite quantité. Dans certains cas il est possible de faire varier
les propriétés du matériau de facon continue avec la composition.

La réalisation de mélanges de polymeres présentant un intérét industriel, car il permet la mise
en place de PMI et PME.

De plus, les mélanges peuvent également constituer une voie intéressante pour le
recyclage des déchets plastiques.

Ainsi, dans le cadre de notre mémoire de fin d’études on se propose de
caractériser différents mélanges de polymeéres a base de Polypropylene et de
polyéthyléne basse densité (PP/PEBD) via des essais de traction, de résilience et de
microdureté et morphologique.

Les différents mélanges sont réalisés par mélanges physiques a chaud a I’aide de
techniques de transformation traditionnelles. L’objectif de cette étude est double. En effet,
elle permet de réaliser des mélanges de polyméres directement a partir de polymeres

commerciaux ou a partir de la récupération de déchets plastiques.
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Ce travail a été structuré de la maniere suivante :

La premiére partie contient le premier chapitre qui revient en détail d’un point de vue
théorique, sur quelques généralités concernant les matériaux polymeres.
Le deuxiéme chapitre est consacré au mélange de polymeres suivit d’un troisieme chapitre sur
I’application au recyclage des déchets.
La deuxiéme partie : I’élaboration du mélange en premier chapitre et sa caractérisation
sera abordée lors du deuxieme chapitre.
Enfin, un chapitre fera I’objet d’une étude morphologique du mélange PP/PEBD.
Ce travail sera achevé par une conclusion générale.
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Généralités sur les Polyméres



Chapitre | Généralités sur les polymeres

[.1.Introduction

La recherche en matiere de polyméres est de maimesoins axée sur la synthése de
nouveaux mateériaux. C'est une des raisong peaguelles les mélanges de polymeres, la
modification et la combinaison de polymeres existagprésentent un secteur tres actif et
attractif de la recherche sur les copolymeéres p&lange physique, depuis césrniéres
années.

Cet engouement repose non seulement sur des <ritkrecolt et de rapidité de
développement, mais aussi sur le fait qu'il estsiiibs de produirdoute une gamme de
matériaux possédant des propriétés éventuallediférentes de celles des polyméres
les constituants.

Le comportement mécanique des polymeres est casacf@ar une tres grande diversité
apparente. En effet, pour les mémes conditionsilidatton, et d'un point de vue
technologique, on peut trouver des polymeéres guli, Soit rigides fragiles, soit ductiles, soit
caoutchoutiques.

Ainsi, dans la famille des polyméres, on peut etss un grand nombre de types de
comportement : vis@astique, viscoplastique, hyper élastique, dumoisendommageable.

Cette diversité se trouve pour un méme copolyngreon fait varier certaines de ses
caractéristiques, ou simplement ses conditionglidation.

Ceci ne veut pas dire que le comportement d’unmeig est variable, voire incontrélé.
Ceux sont les paramétres contrblant son comportereerles processus élémentaires

envisageables qui sont nombreux.

|.2.Historique

De tous temps, lgmlymeres naturelsavaient été utilisés par I’'homme sous la
forme de matériaux ou de fibres textiles. La raddécertains d’entre eux avait mobilisé
les chercheurs, lesquels étaient parvenus, laéBn du 18Msiécle, en transformant
chimiqguement des polyméres naturels, a @éndes polymeres artificiels. Ainsi, ils
avaient créé la nitrocellulose (celluloid, soieifiaielle) pour le remplacement de
livoire, de la soie..., ou bien des matériaux @nésnt des propriétés nouvelles
susceptibles d’engendrer de nouvelles applicat{bsnite par vulcanisation extréme du

caoutchouc naturel).
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Une étape importante avait été framclavec la production industrielle des
premiers polymeres synthétiques (Bakeélite, caoutch@ynthétiques). Mais c’est a partir
de la théorie proposée par STAUDINGER que leur étéris’est accrue de fagon
considérable.

Il en fut le principal utilisateur et la plupart sdpolymeéres synthétiquesnyliques

utilisés aujourd’hui sont issus de ses travaux.

Dés la décennie 1940-1950, on avait fafiehux polyméres pour gu’ils soient
substitués a nombre de matériaux traditionn€lette opération n'a pas toujours été
réalisée avec le sérieux qu’elle aurait meérigeguai a entrainé une réputation de meédiocre
qualité des objets fabriqués. Les recherchescteffes dans les laboratoires industriels
et académiques ont conduit a pallier les prinocipdéfauts des polymeres, lesquels sont
maintenant utilisés pour les applications les @aphistiquées et les domaines les plus

avances de la technologie.

Les jurys du prix Nobel ont voulu honorette science encore jeune, en attribuant
les prix de Chimie ou de Physique a nombre sde représentants : STAUDINGER
fut le premie récompensé mais on peuwtussi citer ZIEGLER et NATTA,
FLORY, la triade Mc DIARMID, SHIRAKAWA, HEEER ainsi que, plus
réecemment, une autre triade avec CHAUVIN, @GBS et SCHROCK. Pierre-Gilles
de GENNES a aussi été honoré par le jury du prikeNo les polymeres n'ont été que
I'un de ses centres d’intérét mais son nom estnode tous les scientifigues pour ses
théories dans le domaine de la science deseoés.

En raison de son importance économique, Ushde des polyméres a généré une
multitude de travaux de recherche et stimulé,apront, une recherche académique de
grande qualité. Celle-ci est fortement soutepae les milieux industriels qui ont su

avantageusement valoriser la recherche de base.

-Etape importantes de I'histoire des polyméres

1838: A. PAYEN identifie un composé de formulegzo0s), qu'il a extrait du

bois et auquel il donne le nom de cellulose.

1844 :Ch. GOODYEAR réalise la vulcanisation du caoutchaaturel au moyen du

soufre.
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1846 :C. SCHONBEIN prépare le premier polymere dfiarél », la nitrocellulose,

par estérification de la cellulose au moyen d’'uriamge sulfo-nitrique.

1866 :découverte du polystyrene par M. BERTHELOT.

1883 :la "soie artificielle” est obtenue par H. de CHARBRET, par filage d'une
solution concentrée de nitrocellulose.

1907 :premiers caoutchoucs synthétiques par polyatéis de dienes conjugueés,

par A. HOFMANN.

1910 :industrialisation du procédé de production piemier polymere synthétique,
par L. BAEKELAND ; les résines phénol-formol sontoguits sous le nom de

"bakélite”.
1919 :H. STAUDINGER propose sa théorie macromoléculaogyrant ainsi la voie
a la science et a la technologie des polymeres.
1925 : confirmation de la théorie macromoléculaire par SWEDBERG ; il réussit a
mesurer la masse molaire d’'un polymere, par ultrizidegation.
1928 :K. MEYER et H. MARK établissent le lien entrerugtture moléculaire et
structure cristallographique des polymeres.
1933 :polymérisation radicalaire de I'éthyléne sdwmite pression, par E. FAWCETT
et R. GIBSON (I.C.1.).
1938 :premiers polyamides synthétiques ("nylpnspar W. CAROTHERS

(Du Pont de Nemours).

1942 :P. FLORY et M. HUGGINS proposent la premiere théaur le comportement

des polymeéres en solution.

1943 :la famille des polyuréthanes est découverte p8AY.ER.

1947 :T. Alfrey et C. Price proposent la théorie de lpagmérisation en chaine.
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1953 :F. CRICK et J. WATSON (Prix Nobel de médecine 196R)posent la structure
en double hélice de 'ADN.

1953 :K. ZIEGLER polymérise I'éthyléne sous basse pressio

1954 :G. NATTA découvre le polypropéne isotactique.

1955 :établissement d’'une relation entre le temps dexatilan des chaines et I'écart a
la température de transition vitreuse par M. WILMS, R. LANDEL et J.FERRY.

1956 :découverte de la polymérisation « vivante » paSMWARC.

1957 :premiers monocristaux polymeres obtenus par A. KEERL

1959 :mise au point de la chromatographie d'exclusiongsté par J. MOORE.

1960 :Découverte des élastomeres thermoplastiques & gasticopolymeéres a blocs.

1970-1980 formulation des lois d'échelle et notion de reptaties chaines polyméres a
I'état fondu, par P-G. de GENNES.

1974 :Développement des polyamides aromatiques pamteefldu Pont de Nemours.

1980 :W. KAMINSKY et H. SINN utilisent la combinaison ahinoxanes/métallocénes,

pour la polymérisation des oléfines.

1982 :T. OTSU introduit la notion de contrdle de la poBmsation radicalaire.

1986 :les premiers dendriméresnt synthétisés par D. TOMALIA.

1994 :la polymérisation radicalaire contrblée par traristBatome, une meéthode mise
au point par M. SAWAMOTO et K MATYJASZEWSKI

2000 : H. SHIRAKAWA, A.J. HEEGER et A.G. Mc DIARMID obtierent le Prix

Nobel de chimie pour leurs travaux sur les polym@&anducteurs intrinséques.
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2005 : Prix Nobel de Chimie pour Y. CHAUVIN, R. GRUBBS & SCHROCK, pour

leurs travaux sur la réaction de métathése et gplication aux polymeres [01].

|.3.Différents types de matieres plastique®2].

Les matieres plastigues sont légeres, hygiésiqdurables et faites sur mesure.
C'est grace a toutes leurs qualités qu’elles sewerlies irremplacables et omniprésentes
dans les objets notre vie quotidienne. Les fahtg®affrent une trées grande diversité de
produits, mais il existe trois grandes catégoriess matiéres plastiques synthétiques: les

thermoplastiques, les thermo- durcissables atlietomeres.

|.3.1.Les thermoplastiques

Les thermoplastiques ramollissent sous l'effet alechaleur. lls deviennent souples,
malléables et durcissent a nouveau quand on lesdief Comme cette transformation est
réeversible, ces matériaux conservent Ipuppriétés et ils sont facilement recyclables.
Leurs polyméres de base sont constitués par desomalécules linéaires, reliées par des
liaisons faibles qui peuvent étre rompues soutet'ele la chaleur ou de fortes contraintes.

Elles peuvent alors glisser les unes par rappoxt aures pour prendre une forme
differente et quand la matiére refroidit, les ks se reforment et les thermoplastiques

gardent leur nouvelle forme.

1.3.1.1.Exemples de thermoplastiques
Le polyéthylene (PE) :

Cette matiére plastique représente a elle seuldroa un tiers de la production totale des
matiéres synthétiques et constitue la moitié ddsa#lages plastiques.

Plusieurs millions de tonnes de polyéthylene soatlygtes chaque année car c’est un
matériau extrémement polyvalent et important spide économique et écologique.

Grace a sa structure chimique simple, le polyétteylprime sur la plupart des autres
matériaux car il peut étre réutilisé. Au cours ds derniéres années, le recyclage des produits
usés en PE a pris de plus en plus d'importancgo:B0PE constituant les sacs poubelle sont

recyclés.
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Le polyéthyléne est translucide, inerte, facile @aniar et résistant au froid. Il existe
différents polyéthylenes classés en fonction de demsité. Celle-ci dépend du nombre et de
la longueur des ramifications présentes dans lémaat On distingue deux familles: le PEBD
ou polyéthylene basse densité et le PEHD polyétleyi@ute densité.

Le PEBD est utilisé dans les domaines les plugslivéa densité est inférieure a celle de
l'eau. Il présente une bonne résistance chimiduesti olfactivement, gustativement et
chimiquement neutre pour les denrées alimentaires.

Il est transparent, peut étre facilement transéoeh se préte tres bien au soudage. Sa
durée de vie est trés longue a cause de sa gstafiké mais il se recycle bien.

Les principales applications du PEBD sontmesluits souples : sacs, films, sachets, sacs
poubelle, récipients souples (bouteilles de ketcHaghampoing, tubes de creme cosmétique)

Le PEHD est utilisé pour des objets plastggrigides. On le trouve par exemple dans des
bouteilles et des flacons, des bacs poubellescalgsttes, des tuyaux, des flts, des jouets, des
ustensiles ménagers, des boites type « Tupperwdes jerricans...

Certains sacs plastiques sont constitués par duDPHbisque le sac se froisse facilement

sous la main, avec un bruit craquant et revienhtsp@ment a sa forme d'origine, c'est du

PEHD. Lorsque le touché est plus « gras », qudaktigue se froisse sans bruit et se perce

facilement avec le doigt, c'est du PEBD

Le polypropyléne (PP):

by

Cest aussi un polymére tres polyvalent qeits a la fois comme
thermoplastique et comme fibre. Il est tres &aikolorer et n'absorbe pas I'eau.

On en trouve beaucoup sous forme de piéces maotdéssles équipements automobiles
(pare-chocs, tableaux de bord, habillage de I'aeleil et dans le mobilier de jardin.

Ce matériau sert a fabriquer des boitesliaeats qui résistent au lave-vaisselle
parce qu'il ne fond pas en dessous de 160°C.

Le polypropylene est aussi utilisé dans la fatincade fibres synthétiques (tapis,
moguettes, cordes, ficelles) mais aussi pour lesabages alimentaires en raison de son
aspect brillant et de sa résistance (flacons, fiposs).

Cependant, le PP film est un des plastiques utege[dus difficiles a recycler surtout s'il

est imprimé.
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Le controle de la polymérisation par catalyse pérdeejouer sur la structure a fin de

produire du polypropyléne élastomere.

[.3.2. Les thermodurcissables

Les thermodurcissables sont des plastiques pgeimnent une forme définitive au
premier refroidissement. La réversibilité de foreséimpossible car ils ne se ramollissent plus
une fois moulés.

Sous de trop fortes températures, ils se dégraderirllent (carbonisation). Les
molécules de ces polymeres sont organisées emdads chaines dans lesquelles un grand
nombre de liaisons chimiques solides et tridimensties ne peuvent pas étre rompues et se
renforcent quand le plastique est chauffé. La eématthermodurcissable garde toujours sa

forme en raison de ces liaisons croisées et demges tres résistants qui empéchent tout

glissement entre les chaines

1.3.3. Les élastomeres

Ces polyméres présentent les mémes qualités élestiye le caoutchouc. Un élastomere
au repos est constitué de longues chaines molesutapliées sur elles- mémes.

Sous l'action d'une contrainte, les molécules pdugksser les unes par rapport aux
autres et se déformer. Pour que le matériau degrasente une bonne élasticité il subit une
vulcanisation. C’est un procédé de cuisson et deisgement qui permet de créer un réseau
tridimensionnel plus ou moins rigide sans suppriladiexibilité des chaines moléculaires.

On introduit dans I'élastomere au cours de la anikation du soufre, du carbone et
différents agents chimiques. Différentes formuladipermettent de produire des caoutchoucs
de synthése en vue dutilisations spécifiques. E&mstomeres sont employés dans la

fabrication des coussins, de certains isolantssele®lles de chaussures ou des pneus.
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|.4. Définition du polymere.

Un polymere est une macromolécule, organique ougaroque, constituée de
I'enchainement répété d'un méme motif, le mononf@uwegrec monos: un seul ou une
seule, et meros : partie), reliés les uns aux sipte des liaisons covalentes.

Dans la macromolécule suivante .....A-A-A-A-A-A-A.= [-A-]n l'unité constitutive

est A ; elle est formée d'un groupe d’atomes quiréeete. A I'échelle moléculaire,
guelques centaines de nm, la plupart des macromekse présentent sous forme de «
fils long et souples ». Les réactions chimiquesnattant de passer d’'un monomére A a la
macromolécul.
[-A-]n s’appellent polymérisation. Ainsi, I'éthylene @HCH2 (monomeére) conduit par
polymérisation par ouverture de la double liaisanpalyéthyléne (polymére)
[-CH2-CH2-]n.

La macromolécule peut comporter jusqu’a 50 000 atorde carbone, et pour de

nombreux polyméres commerciaux la masse molgdeut atteindre 1 000 000

g.morl. Certaines macromolécules deviennent ainsi sibh I'ceil nu (matériaux
réticulés par exemple).

La synthése d’'un polymeére peut étre assimilée gumle construction dans lequel on
dispose de piéces élémentaires mono, difoncticemedu de fonctionnalité strictement
supérieure a 2.

On appelle fonctionnalité le nombre de liaisong d@ piece est capable d’établir
avec une autre piece (Figurel.l). Quand les maffsociés sont identiques, on parle
d’homopolymére. Sinon, ce sont des copolymérepolfainéres, terpolymeres sont les plus
communs.

Aujourd’hui, les monoméres appartenant nitajogment au groupe des composeés
organiques fabriqgués en grand volume sont beléiment issus d'intermédiaires
pétrochimiques (pétrole brut ou gaz), exceptiame des matériaux cellulosiques
produits a partir de fibres de coton, de fibredbdis ou de produits biodégradables issus de

matiéres premieres renouvelables.

10
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¢ > v 4
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Pieces mono (m), di (d), tri (t) et tétra {ghctionrelles

FigurelIDifféerentes fonctionnalités.

I.5. Classification des polymeres organique

1.5.1 Selon leur origine

On peut les classer en trois catégories.

1.5.1.1. Les polymeéres naturels

Sont issus des regnes végétal ou animal, leur iapoe est considérable. On peut
cependant mentionner, dans cette catégorie, lalléamdes polysaccharides (cellulose,

amidon...), celle des protéines (laine, soie....)deutchouc naturel, etc.... [03].

1.5.1.2.Les polyméres artificiels

Sont obtenus par modification chimique de polyménesurels, de facon a
transformer certaines de leurs propriétés ; I'es&dlulosique (nitrocellulose, acétate de

cellulose....) ont toujours connu une certaine imgare économique.

1.5.1.3. Les polymeres synthétiques

Totalement issus du génie de I'homme, sont obtgrars polymérisation de
molécules monoméres. Leur variété est extréme etsarg eux qui seront le plus

souvent considérés par la suite.

11
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[.5.2.Selon leur domaine d’application

Il est difficile de proposer une classification exbtive tant la variété des propriétés
a multiplié les applications des polymeres, commaténmux en particulier. Il est

cependant possible de regrouper les polyméreosngitandes catégories :

1.5. 2. 1. Les polymeéres de grande diffusion

(Encore appelés polyméres de commodité), dontddyation annuelle s’évalue par
millions de tonnes, sont devenus d'un emploi gquetidoour tous. Le polyéthyléne, le
polystyrene, le poly (chlorure de vinyle) et quelguautres sont a classer dans cette

catégorie d'une importance économique considéfaile

1.5. 2. 2. Les polymeéres techniques

Ont des caractéristigue qui leur permetteat sé substituer, de plus en plus aux
matériaux traditionnels (métaux, céramiques...) pdar nombreuses application ; les

polyamides, les polyacétals....font partie de cetiailfe.

[.5. 2. 3. Les polymeéres spéciaux

(Ou polymeéres de fonction) présentent généralemeatpropriété qui induit leur
utilisation pour une application particulier€’est dans cette catégorie que se trouvent
les polyméres conducteurs, photoactifs, thermossabidhésifs, etc.

Tous les spécialistes ne donnent pas la méme tigiind chacune de ces

catégories méme s’ils s’accordent sur les termes.

1.5.3. Selon leur structure (dimensionnalité)

Les polymeéres peuvent encore étre classés ercttgigories) [04]

1.5. 3. 1. les polymeres linéaires (ou monodimensioels)

Pour lesquels chaque chaine macromoléculaire esstit@@e d'un nombre
(éventuellement) élevé mais fini d’'unités monomeérate tels systémes correspondent a
la polymérisation de monomeres bivalents et uneronaalécule linéaire peut étre tres
schématiqguement représentée par un trait contwiséden intervalles figurant chacun une

unité monomere (figure 1.2).

12
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Figure 1.2. Représentation de la chaine d’'un polymere lingadg

1.5.3.2. Celle des polyméres bidimensionnels

Dont certains peuvent étre produits par la nateegbpne graphite, kératine...) ;
dans le domaine des polyméres synthétiques ce esmutre des curiosités de
laboratoire. lle se présentent sous farme de feuillets bidimensionnels,

d’épaisseur comparable a celle des molécules sinffptrire 1.3).

Figure 1.3: Représentation schématique d’'un polymére Bidimemsb: le carbone
graphite [04].

1.5.3.3. Les polyméres tridimensionnels

qui résultent de la polymérisation de monomérest da valence moyenne est
supérieure a deux ou encore de la réticulationm@ion d’'un réseau tridimensionnel), par

voie physique ou chimique, de polymeres lieSa

13
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Leur dimension moléculaire peut étre considéeémme infinie puisque toutes les
unités monomeres constitutives d’'un objet soéedi de fagcon covalente pour former

une seule macromolécule.

Les liaisons se développent dans les trois dimeassiet un élément de volume

d’'un tel systeme peut étre représenteé sur la figudg

Figure 1.4. : Représentation schématique d’'un polymere Tridinoems! [05].

14
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[.6. Transformation des polymeres

[.6.1.Ther moplastiques

Sont transformées couramment par les procédéargsiv

 injection, injection-soufflage
e extrusion
e calandrage

« thermoformage

|.6.2.Ther modur cissables

Les principaux procédés de transformation des tbduntissables sont les suivants :

e compression

e pultrusion
 stratification

» chaudronnerie

I.7.Quelques techniques de transformation des patyeres

Les techniques de transformation des plastiquesrifgmt de la nature des polymeéres et
de la destination des produits finis. Quelques bk sont régulierement utilisées pour la
fabrication des piéces et des objets en polymees. frincipaux procédés de fabrication

industrielle sont : [linjection par moulage, [limggon soufflage, [Iextrusion, le

thermoformage, le calandrage, le roto moulpgle

1.7.1. Injection par moulage

La matiere plastique sous forme de granulés, esegedans une trémie pour alimenter

une vis sans fin logée dans un tube chauffé. Edlstycomprimée, malaxée et chauffée.
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Trémie d'alimentation

Colliers chauffants

g| Clapet anti-retour

Aaptate ur de buse

Figure 1.5 : Présentation de la presse a injection.

Ce traitement mécague et thermique fournit une pate fondagitbomogéne qui est
poussée par la vis en rtitan vers un orifice. La matiere expulgéeplus souvent voisine
de 200 oC ou supérie)rsous pression par la vis d’injection avees ce trou ; vient
remplir un moule ferm@endant son remplissage ; en assurant limtiea de la pression

qui atteint courammerit5C MPa, et puis se refroidir.

Ce procédé permetabtenir en une seule opération des pieagssfi ou semi-finis de
formes complexes aprawoulage dans une gamme de poidsadelques grammes a
plusieurs kilogrammed.a matiére est ramollie dans un fourreasuété puis est injectée
sous forte pression darsrhoule. Au contact des parois froides douta, la matiére épouse
sa forme et se solidifiegpidement ensuite s'ouvre et faire sortir l@girapidement aussi.
Pour changer la formele la piéce, il faut changer le moule! &St une méthode de

production trés rapide poproduire des objets en tres grande quantité.

Suivant la dimenen des pieces a mouler, les moules sbntine ou a plusieurs
empreintes. Pour ceserdiers, on utilise le systéme de canathauffants. L'angle de
dépouille, a prévoir podeciliter le démoulage des pieces, est de 1 a 2

Les moules sont n@enus a une température constante ya circulation d'eau.
On utilise en générgbour linjection des grades PS de fluidjpéus élevée que pour
I'extrusion.

La technique de falration est fréquente pour fabriquer desesbmoulés de qualité,
parfois de forme copliguée dans le domaine de l'automebildes jouets et de

I'électronique. On peutéaliser des objets trés volumineux, par cenirn'est pas possible
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de faire des parois supérieures a 6 mm. Les préfoae bouteille d’eau minérale qui ne

peuvent pas étre réalisées par extrusion sontiades par cette technique d’injectif@].

\ i

y \ \
B o e e e — — c— —

Figure 1.6 : Presse a injection [14].
|.7.2.Injection soufflage

L’injection soufflage est un procédés de transfdromades thermoplastiques, qui
consiste a combiner la technique d’injection avelteau soufflage pour obtenir des cols ou
bagues parfaitement définis avec des pas de wissgest, en général, utilisée jusqu’'a
des contenances de 30L, et aussi la fabricatiocodes creux en deux étapes, sans
utilisation de noyau :

« Réalisation d’'une paraison par injection ou extmsi
» transfert dans un moule et soufflage d’air compraméntérieur de la
paraison pour la plaquer sur les parois du mouléobtiger a en

prendre la forme.

Vu l'orientation de la matiere pendant le souffladgs propriétés mécaniques sont
améliorées dans le sens perpendiculaire a I'axotgt. Pour obtenir une amélioration
également dans l'axe du récipient, on pratiqueolefflage bi-orienté, qui comporte une
étape supplémentaire de pré-étirage mécanique gdar#é@son dans le sens axial avant le

soufflage. Cet étirement assure 'amélioration ckesctéristiques dans le sens de l'axe, ce

qui n’est pas le cas dans le soufflage simj9¢.
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Figure 1.7 : Souffleuse.

Les techniques desfflage sont tres utilisées pour la fabricatatun petit mobilier et des
bouteilles, flacons, réseasirs a liquide de frein ou carburant $idets, fosses septiques,
luminaires, bornes, baéis, jouets, valises, caisses, citernes, résexyvarrosoirs, cuves de

chauffe-eau, socles de paol.
1.7.2.1Principe du soufflage

L'opération de soufage en elle-méme peut étre conventionmaliecombinée avec un
étirage axial. Le mateu est le plus souvent monolithique maés multicouches se
développent pour des raiss techniques, économiques et environgrgales en autorisant le

réemploi de matiéres redges.

1.7.2.1.1.Soufflageconventionnel

Le soufflage cominie la plastification ou fusion des thermoyilgaes par extrusion ou
injection et le moulageap injection d’air comprimé. La (figure .8&chématise le principe

du soufflage :

19

——
| —



Chapitre | Généralités sur les polyme

Air
comprimé

f

A B C D A bis

Figure 1.8 : Principe du moulage par soufflage des therrastjues.
—vue A: une paraisorealisée par extrusion est introduite dans e ;
—vue B: le moule estdrmé ;

—vue C: de l'air conprimé est injecté a l'intérieur de la paraigmur plaquer ses parois
sur celles dunoule froid et en prendre la forme ;
— vue D :le corps a@ux suffisamment refroidi pour supportir's manipulations est
démoulé ;
—vue A bis: la paraisen est injectée au lieu d’étre extrudée peméliorer la qualité des
goulots et pas de vidont la précision est celle des piéces injectée

Les étapes suivantesrsadentiques aux précédentes.

1.7.2.1.2.Soufflageavec étirage axial

Avant le soufflageles paraisons (préforme) placées dans delenpeuvent subir un
premier étirage mécajue dans l'axe de l'objet a l'aide d'un gon et d'un soufflage
suffisamment Iéger powbtenir la bulle et ne pas entrainer d’expansadiale.

Cet étirement assutamélioration des caractéristiques dansséms de l'axe, ce qui
n'est pas le cas dans leuflage simple. Apres ce premier étirageaaique, la paraison est
soumise au soufflage moal a haute pression qui provoque l'étiraiges le sens orthogonal
a l'axe de la paraisorfuis phase de refroidissement avec présetiun circuit d'eau,

échappement et a la fixteaction de la bouteille du moule.
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Figure 1.9: Etapes de soufflage par étirageahxi
1.7.2.1.3.Soufflage d multicouches

La coextrusion desgpaisons combine deux ou plusieurs therrasiues, par exemple
des grades recyclés et nges ou des familles de thermoplastiquesmlétement différentes
apportant des propriétésonomiques, meécaniques ou physiques démentaires.

La coextrusion étenk champ d’application du soufflage powriballage alimentaire
ou industriel, par example boissons, lait, cosmétiques, prosluithimiques, produits
pharmaceutiques et médix. Une combinaison judicieuse de puBres permet ainsi le
remplissage a chaud caigrolongation des durées de péremptionmleduits laitiers et jus
de fruits grace a une miglire protection contre la lumiére et 'oxygele I'air.

A titre dexempe, des bouteilles quatre couchesEHP vierge/PEHD
recyclé/adhésif/polyarde permettent la conservation de jus de fyiendant deux mois
au réfrigérateur tout re profitant des avantages économiques écologiques de
I'incorporation d’une partle recyclé.

D’autres exemplesoncernent des récipients tricouches déme thermoplastique

vierge/recyclé/vierge.

1.7.2.2.Lesthermoplastiques transformablespar soufflage

Les thermoplastiqudss plus utilisés sont les polyéthylenes, baibasse destés, les
PVC, les polyéthylenegéréphtalates, les polypropylénes (PP) ness thermoplastiques
d’ingénierie se développeen méme temps que les applications stréklles : par exemple,
polycarbonates (PC), pghényléne oxydes (PPO), ABS, poly acé(RI®OM), etc.
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Les élastoméres thermoplastiques tels que les Té\ stilisés pour lars
propiiétés élastiques alors que, au contraire, des thermtiguias renforcés fibres de verre
courtes sont employés pour leur rigidité. Le sagil des mousses est également possible
en utilisant des grades spéciaux de polyéthylénexsmple.

Enfin, il faut citer les thermoplastiques de spht@atels que les poly acrylonitriles

(PAN) ou les copolymeres éthylene-alcool vinyliqlee/OH) utilisés en couche interne

pour leurs propriétés barrierd&].
[.7.2.3.Les lignes desoufflage

La souffleuse est I'élément principal de la lignaisrdoit étre complétée avec différents
périphériques, amont et aval, pour constituergadide soufflage assurant I'alimentation et
les diverses opérations en ligne telles que leidifsement, I'étiquetage dans le moule
(IML), I'ébavurage, le broyage et recyclage en digites déchets, les tests d'étanchéité, les
traitements de finition éventuels, la réception'@nballage des éléments terminés ou le
remplissage en ligne. Le matériel doit étre cheisifonction des polyméres a traiter, des
pieces a réaliser et des cadences. Certaines ligpesdent a des problemes généraux,
d’autres sont hautement spécialisées.
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Extrusion L _
Coextrusion Injection Approvisionnement
[ | ]
1
Paraison
Soufflage
Finitions
Contrdles > Production bonne
v A 4
Remplissage en

Broyage Déchets Emballage

ligne

Figure 1.10: Schéma derinciped’une ligne de sdffl age.
1.7.3. 'extr usion

L'extrusion est un pcédé de transformation en continu. Cognpour l'injection, le
granulé entre dans un wibhauffé muni d’'une vis sans fin. La matiénelle homogénéisée

est poussée, comprimgalis passe a travers une filiere pour étre railseforme souhaitée.

chauffage

granulés

e i O S e T e

— | — b — 5. o—— | i, o, W (50 o o

wvis d’alimentation
matiére

(Procede }— Extrusion

Figure 1.11 : Procédé d’extrusion.

22

—
| —



Chapitre | Généralités sur les polyme

C’est une sorte de machine a chichis » qui permet obtenir gesduits semi-finis de
formes diverses. On falgue avec cette technique de transformaties produits de grande
longueur comme des (dilés pour les portes et les fenétres, deslsations, des cables,
des fibres optiques, desbes, des grillages, des plaques et des feyilkstique... Le tube
ou le profilé sort en comtil, il est refroidi pour étre ensuite coupé éohgueur voulue. En
additionnant plusieurs cches de matiére on peut réaliser des predyant des propriétés

combinées.

Figure |.12Extrudeuse.

|1.7.3.1Pr oc&é d’extr usion

Pour l'extrusionon utilise en général des extrudeusamanvis avec ou sans
dégazage de longue@0 a 30 diametres. La vis a un tade compression compris
entre 1,5 et 3. Desxteudeuses a deux vis sont plus raremanmployees.

Les feuilles @ques de largeur 0.7 a 3 m et d'épaisgg2 a 5 mm sont

extrudées a laidade filieres plates, la réception étant eeftiée sur cylindres

chromés. Le contrdle da régularité des épaisseurs se fait d'uneiénarcontinue[10].
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Extrusion Process

Hopper Heater Bands Sizing Plate Pull Roller

Wind-up or
Cut-off Machine

Screw Extrudate Water Tank

Cutting/

Extruder Cooling Puller
Removal

Figure 1.13 : Processuce d’extrusion.

I.7.3.1.1L 'extr usion souffl age

Permet de fabguer des corps creux. Cela commence patiiesion d’'un tube
plein appelé la paraiso@e tube de plastique encore chaud sodat filiere est coupé et
un moule froid en deuparties se referme autour de lui.

Ensuite, de l'aiest injecté dans la matiére par une neanle soufflage et le
polymeére vient se ptper sur les parois intérieures du moule gaiirapidement refroidit.

Le procédeé se termingar le démoulage, le décarottage et I'éhation des déchets de

moulage de la piéce.
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chauffage

vis d'alimentation
matiére

AN
Extrusion soufflage @

Figure 1.14 : procédé d’extrusion soufflage.

1.7.3.1.2L "extr usion gonflage

C’est une variate de I'extrusion qui permet de fabriquasdilms plastiques. Ce
procédé consiste enrse de I'extrudeuse a dilater avec de l'e@mprimé une gaine
polymere précédemmeformée.

La sortie de’kxtrudeuse est verticale, on insuffle darl'comprimé dans la
matiere fondue qui seogfle et s’éleve verticalement en une longue
bulle de film.

Apres refroidisement, des rouleaux aplatissent le filmume gaine plane qui
s’enroule sur des bolss.

On fabrique aisi des films utilisés dans la fabrication mlgallages, de sacs-
poubelles, de sacs dengélation, des poches médicales pourysesh et des feuilles

souples et fines de reeétents pour serres horticoles.
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v

entonnoir de chargement ]

aranulés chauffage

wvis d’alimentation mandrin
matiére

| Procédé |

Soufflage

Figure 1.15 : procédé d’extrusion gonflage.
1.7.3.2. Défautsd’extr usion

1.7.3.2.1. Défaut dedéformation d’extr udat

Des défauts didrusion sont souvent observés pendant ligsiom a grande vitesse
des matériaux thermagsitiques. Diverses formes de déformatiorexttudat peuvent étre
identifiees. On distigue généralement trois grands types de défamlssque les défauts de
surface qui sont dé&més par « peau deequin » et ceux de volume par
«ruptured’extrudat».

Les combinaisps des déformations de surface et daelumme se produisent

également et sont comes sous le nom de défaut « bouchon » oéfaudl oscillant ».

1.7.3.2.2. Les lignesle soudur e

La ligne de sodure (Fig. 1.16) est générée lors de laaentre de deux fronts
d’écoulement de matiefondue et la relaxation n’est pas suffisai@&st également a cet
endroit que s’accumuhe toutes les impuretés.

Ce défaut affdilit considérablement les performances amégues du produit fini

(pression exercée sukltubes).
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Les filieres hélicoidale sont généralement utikséén d’éviter la formation des lignes
de soudure normale a la surface (Fig 1.16.A). Aing obtient des lignes de

soudure réparties sur la circonférence de maniesepaorter les pressions normales a la

surface du tube (Fig16.B).

(A)

Figure 1.16 : Lignes de soudure.

1.7.3.2.3.Dégradation du polymere

A cause des zones de stagnation, un temps de séjportant a des températures

élevées, le polymere se dégrade et fragilise ldyrextrudé.

1.7.3.2.4. Lessurépaisseurgdmauvaise répartition desvitesses)

Le role principal que doit assurer une filiere dresion est de fournir & la sortie de
I'outillage un produit, parfaitement uniforme duiqtode vue de la répartition des vitesses et
des températures. L'écoulement dans une filieral@st un probleme de distribution et la
conception géométrique de ces outillages doit perenele réaliser cette distribution au
mieux, pour des conditions de débit le plus élewssjple. Le phénoméne de la mauvaise
distribution des vitesses se traduit souvent parvitlesse plus importante dans undipaet
moins dans l'autre, considérant la vitesse d’éérag phénoméne engendrgtésence a la

sortie des surépaisseurs, une surconsommation terenpréjudiciable d’'un point de vue

économique[11].
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Ce défaut de mavaise répartition des vitesses est di a lavaige conception du

canal de répatrtition, prequant ainsi pour des filieres plates ou deeg,) des épaisseurs

non homogénes suivatoute la largeur ou le périmétre de la fili€reégure 1.17). Pour

des filieres de cablericela se traduit par l'obtention d’'uneuche d’isolant non

uniforme.

Figurel.17 : répartition des épaisseurs dangube.

|.7.4ther mofor mage

|.7.4.1Pr ésatation du procedé

Le thermoformageorme une feuille rigide, (PS-ABS-Polycarlaaou autres), ou
mousse PE (Polyéthylen PP (Polypropylene) ou PO (Polyoléfinghermoplastique
en la soumettant a la cleat (et/ou a la pression). La pression peut ékercée soit par
évacuation d'air, soit papression d'air, soit par compression ldefeuille/mousse

chaude entre un moulemave et un moule convexe.

28

—
| —



Chapitre | Généralités sur les polymeres

Chauffage

S
7 N2
A_fH —..

L~
| o | M < Déetourage

Figure 1.18 : procédé de thermoformage.

La technique de thermoformage sous vide consigengsllement a resserrer la
feuille ou la mousse PE-PP-PO thermoplastique sucadre et a la soumettre a la
chaleur. Une fois la feuille ou mousse ramolliemeule placé en dessous s'éleve vers
la feuille/mousse.

L'air résiduel entre le plateau porte-moule efelaille/mousse chaude est alors
évacuée par une pompe a vide et de ce fait adtimolusse/feuille vers le moule. La

feuille/mousse adopte ainsi I'empreinte de ce derine fois la piece refroidie, le

plateau porte-moule se retire et la piece est reo[l2].

Figure 1.19 : plague subit un thermoformage.
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[.7.4.2.Les phases déher mofor mage

Chauffage de la plaque/feuille/mousse (phase 1¢. fdis la température optimum de
thermoformage du matériau atteinte, on retire fgmeeils de chauffage puis le plateau et le
moule sont élevés en position de formage (phadeeZprmage est réalisé par pression sous
vide (Phase 3).

Il existe trois grandes techniques de thermofornakglease:

- L'évacuation d'air pour que la feuille/moussedéBére au moule (Exemple ci-dessus).
- L'utilisation d'air pressurisé ou d'un moule opdpeour pousser la feuille/Mousse PE
contre le moule (proche de la thermo compression).

- L'utilisation d'une force mécanique assistéetaampon (Emboutissage a chaud OU
“contre poingon™), trés semblable a une opérat®ififtermo compression.
Ces technigues peuvent étre employées ensembletdangquipement de

formage standard selon le modele de la piece aeform
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lateaux
chauffants

feuille thermoplastigus
serrevﬂan/______)
1

modele
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1. chauffage C =3

de la plaque
| [

2. @evacuation du chauffage

montee du modele Q

=]
1

3. aspiration de
Ila plague

o .

4. refroidissement

Figure 1.20: le cycle de thermoformage [15].

1.7.4.3.les avantage de ther mofor mage
- L'équipement est mog colteux que celui employé dans les tegbes d'injection.
- Il est possible de réadir des pieces de grande taille. (Selon leshinas disponibles)

- Il est possible deéduire la durée du cycle complet d'exé@u de I'étape de la

conception grace a umqiotypage aisé.

- Les ajustements deaules et d'outillage sont peu colteux.
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|.8.Propriétés générales
Le principe de formation sous-jacent est tedbuple et il permet de produire des
polyméres caractérisés par un large éventail dprigtés et de combinaisons de propriété.
Les polymeéres sous forme d'objets, fibres ou ped peuvent étre :
. rigides ou souples.
. transparents, translucides ou opaques.
. durs ou mous.
. résistants aux conditions climatiques ogrdédables.

. résistant aux températures élevées ou basse

De plus, il est possible de les combineecades matiéres de remplissage, de les

mélanger avec d'autres produits (par exemple tessfide verre) pour former des composites

ou avec d'autres polymeéres pour obtenir des mésatg@olymeéred.13].
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[1.1. Introduction

L'intérét porté depuis ces vingt dernieres années mélanges de polymeres
provient du fait qu'ils constituent un moyen peuémux de réaliser de nouveaux
matériaux offrant des propriétés intermédiairepasfois méme supérieures a celles de
leurs constituants, en portant de monomeres eblyenpres facilement accessibles. Une
autre justification réside dans la nécessité des gno plus pressante de recycler les
déchets industriels et ménagers, recyclage gud’astant plus délicat que les polymeéres
sont le plus souvent triés de facon imparfaite @seade contraintes économiques. En

effet, plus la matiere triée sera pure, plus lantjtearécupérée sera faible.

[1.2. Définition

Le mélange de deux ou de plusieurs polymeres rep@peut étre la maniere la plus
facile a les modifier (du moins a I'échelle du ledtoire) de maniere a obtenir un résultat

voulu, en jouant sur la symbiose des propriétésldEsents composants.

Les mélanges de polyméres ou blendes (gtaia)) sont parfois appelés alliages.
Cependant, ce dernier terme se référe plutét alymgoes compatibles, c'est a dire a ceux
qui sont capables de former un mélange plus ou rnmbise au niveau moléculaire

(I'acceptation exacte de « Compatible » dépendomtexte).

Les polyméres sont rarement miscibiess sont souvent associés pour conférer

des propriétés spécifiqgues (tenue mécanique...)pawes qu'ils vont former [16 ,17].

11.3. Mélange de polymeres

Mélange de polyméres / ou copolymeres, la plupatechps, chimiqguement différents.
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T I AR
! 4

——— MISCIBLES /7 NON MISCIBLES

——= / 2202077
[homologues =E hétérogénes (compatibles)
= = ///////

J————

COMPATIBILISATION

Mélange compatible

Fig. Il.1 : Interdépendance dans la nomenclature des mélantygsgres.

11.3.1. Mélange miscible

Mélange de polymeéere se comportant comme un syst@im@ophasé a |'échelle
moléculaire. Son comportement est celui d’'un horhgpere. Ses propriétés varient
avec la composition suivant une loi de mélange Empes constituants du mélange
peuvent étre des polymeéeres homologues, géné&atenavec des distributions en
masses molaires étroites, ou bien de nature eiftér(exemple : polyphényléne éther/
polystyrene PPE/PS).

11.3.2. Mélange non miscible

Mélange mécanique de deux polymeres non bhes;i dont les propriétés
dépendent de la technique et des paramétres defamaation. Le contrdle de la

morphologie est alors délicat et conditionies propriétés.
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Figure 11.2: Mélange homogéene une phase polymeéres misciblegleinkfe

hétérogene plusieurs phases polymeres immiscibles.

11.3.4. Mélange compatible

Terme  essentiellement  utilitaire, qualifiant sde alliages intéressants
économiquement, homogene a I'ceil nu, avecliaraton sensible d'une propriété
physique. Il s’agit d’un mélange non miscible avewdification des propriétés

interfaciales ou /et de la morphologie.

[1.4. Compatibilisation

Procédé physique ou chimique, modifiant les prao@siénterfaciales des mélanges
de polyméres non miscibles, qui permet doibbteine bonne stabilité des phases
en présence (évite la séparation des constituantaélange). Cette modification conduit

aux ‘Alliages’.

[1.4.1. Comptabilisation des mélanges hétérogenes

Les mélanges miscibles ne constituent qu'une ntéhates cas rencontrés. Leur
intérét principal est quils permettent d'étendra fenétre d'utilisation des
homopolyméres qui les composent. Les mélanges tigmpres non miscibles sont
beaucoup plus fréquents.
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lls se caractérisent par une structure phdisée. Ces mélanges sont
généralement incompatibles, du fait de l'absenagetictions favorables entre les
chaines de polymeres.

Des recherches ont été menées dans le dentnla compatibilisation des

mélanges de composés macromoléculaires non miscible

La compatibilisation est une notion vague désigrgmibalement toute action sur un
mélange visant a améliorer les propriétés de @l@omme elle a un effet critique sur les
propriétés du mélange, I'objectif principal esctmtrole de la morphologie (distribution

de tailles des phases, nature et composition deseghadhésion interfaciale).

L'importance des linterfaces dans les systemesyrpefes multiphasés est bien
admise. Les interactions physiques ou chimiques, liamites des phases, sont connues

pour contrler 'ensemble des performances desngékde polyméres non miscibles.

D’interactions fortes aux interfaces résulte unenrt®o adhésion (transfert de
contrainte) entre phases. Il est bien connu qudhé&aion interfaciale controle les
propriétés mécaniques, telles que la résistanadhaci et a la rupture. Les caractéristiques
rhéologiques, les conditions de transformati@tsla résistance chimique sont aussi

associées aux phénomenes d’adhésion.

Les méthodes d’amélioration de I'adhésion entresphaimpliquent I'ajout d’un tiers-
corps qui assure le contrdle et la stabilisationlalenorphologie par réaction ou co-
interaction entre des sites sur chacune des pkasa®sence.

Ce produit a différentes appellations : agent deptamge, promoteur d’adhésion,
agent Comptabilisant ou agent interfaciales. Danss tles cas, cet agent induit une

diminution de la tension interfaciale.

Différents auteurs ont fait le point rsdes méthodes utilisées pour la
compatibilisation des mélanges de polymeres [18]18jude de ces articles permet de se
faire le point sur l'origine des voies de compdéthtion et de leur développement. I

convient néanmoins de noter que les problémes mtedilisation sont complexes.
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11.4.2. Objectifs de la compatibilisation

Par la compatibilisation d’'un mélange, lesg@paux effets recherchés sont :

» Diminution de la tension interfaciale pour facitita dispersion.

» Stabilisation de la morphologie afin d’éviter sorolition au cours des étapes de
transformations et de mise en ceuvre.

» Ameélioration de I'adhésion interfaciale entre phpear favoriser notamment

le transfert de contrainte entre les phases at dméliorer les propriétés mécanique.

11.4.3. Méthodes de compatibilisation

Les deux méthodes les plus freqquemment utiliséas fo compatibilisation des

mélanges de polyméres non miscibles sont :

1. La formation in-sitwd'un copolymére par réaction chimique a l'interfentre les
especes réactives des phases au cours de la pi@pdiamélange ;

2. L'ajout d'un copolymere préformé, de natureeestiucture adaptée, susceptible

d'interagir avec chacune des phases en présence.
11.4.4.Compatibilisation réactive in-situ
a) Principe

Le principe de cette méthode de comptabilisatidnlaesormationin-situ de l'agent
comptabilisant a l'interface entre les phases é¢xetion de couplage entre des chaines ma-

cromoléculaires réactives.

Celle-ci peut étre réalisée en solution ou parnacgué d’extrusion-réaction (Réactive
extrusion : REX). Les espéces réactives peuvemt partées par des polymeéres ou
copolymeres greffés. L'amélioration de la compditididans ces mélanges est alors
attribuée aux effets émulsifiants associés auxnelsadle nature mixte formées et présentes

aux interfaces lors du mélangeage a I'état fondu.
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[1.5.Utilisation d'un copolymere préformé

Il .5.1.Principe

Cette voie de compatibilisation est similaire aillsation des surfactants tradition-
nels pour la préparation et la stabilisation desilgions liquide/liquide. Pour jouer son
réle, le copolymere doit venir se positionner atdiface entre les deux phases afin

d’interagir avec les constituants du mélange.

Dans cette voie de compatibilisation, un phénomermortant vient intervenir : celui
de la diffusion de ce copolymere a l'interface qgst moins aisée et requiert plus de

temps que pour une interface liquide/liquia®iilité dans le fondu plus réduite).

Le choix du copolymére comme compatibilisant estébaur la miscibilité de ses
segments, avec au moins un des composants du reglasgycopolymeres sont considéres
comme agents interfaciaux vrais, puisqu’ils tendest concentrer et a agir a l'interface

comme émulsifiants.

La nature chimique, l'architecture et la compositdu copolymére ont une grande

influence sur son efficacité.

[1.5.2 Influence de la nature du copolymere
Pour les mélanges a compatibilisés, le choix du patiiilisant est basé sur la
miscibilité des séquences de ce dernier avec legpasants du mélange.
De méme, la faible masse molaire des chaines degeat compatibilisant va faciliter
leur diffusion dans le milieu fondu (viscosité éey et va privilégier leur accessibilité et
leur concentration dans les zones d'interactiorstc& dire l'interface entre les deux

phases du mélange.

38

——
| S—



Chapitre 1l Mélanges de polymeres

11.5.3.Effet du taux de copolymere compatibilisant

Pour le systeme PS/ EPR 80/20 compatibilisé parcdpslymeres du type
poly (styrene-b-butadienne), la taille des parésutle phase dispersée a tendance a
diminuer quand le taux de copolymére ajouté dansileeu augmente, puis se

stabilise ou augmente en fonction de la natureofolymere .

Théoriguement, quelques pourcents de copolymere ffiset  pour
compatibiliser un mélange de polymeéres non ibse et diminuer fortement la
taille moyenne des domaines de phase disperséen@aq, cette quantité n'est pas

forcément suffisante pour stabiliser le mélangévéer la coalescence.

Parfois, un exces dans le taux de copolymere estseaire puisque les écarts
observés entre théorie et expérience résultent léngméne de diffusion du
copolymere a l'interface.

La cinétique de diffusion dépend de la viscositéndlieu mais aussi de la
longueur des chaines de copolymeére et su coefficiétalement a l'interface (lié

aux tensions superficielles des composants du mpe&jan

Dans le cas contraire, il est possible que des liescele copolymere se

forment dans I'une ou l'autre des phases.

[1.5.4.Influence de la masse molaire du copolymere
La concentration de copolymére nécessaire pourindte la taille
minimale de phase dispersée (morphologie la phs) fdiminue lorsque la masse
molaire globale du copolymére augmente [83]. Pamtreo cette taille minimale
semble indépendante de la longueur du copolymere.

La morphologie du mélange est d'autant plus stgbéela masse molaire du
copolymére est élevée, a taux de compatibilisamisdie milieu égal. Ces
constatations peuvent s'expliquer par la meillenterdiffusion des longs segments
dans chacune des phases formant ainsi des encraeéts.

Les blocs doivent donc étre d'une masse molapérgure ou €gale a la masse
molaire critique entre enchevétrements, pour gummlymeére soit efficace pour la

compatibilisation.
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En revanche, plus la masse molaire du copolymete éksée, plus la
concentration a partir de laquelle des micellesypruse former diminue.

De plus, plus les copolyméres sont de masses m®l&levées, plus leur
cinétique de diffusion vers l'interface est lente.

Il faut donc choisir le copolymere, en prenant empte sa microstructure
(architecture, composition) et sa masse molairesi aque des caractéristiques

intrinseques des polymeéres considérés en mélange.

II.6.Comparaison des deux méthodes de compatibilisan

A titre de résumé, les avantages et inconvénierds deux méthodes de

compatibilisation les plus rencontrées sont mipamalléle dans le tableau. II.1.

Ajout d’un copolymére préformég Compatibilisation réactive

*Formation du copolymer
*Contrdle du taux ajouté dans l€jnterface
Avantages |milieu
*Maitrise de la structure du

*Nombreuses structure possib
Une seule étape de mise en

e

copolymere
ceuvre
*Diffusion du copolymeére vers
I'interface *Diffusion des especes
Inconvenients +Eormation de micelles de  féactives
copolymére vers linterface

*Préparation du copolymére | *Taux de réaction faible
*Présence d'un excés de réagtifs

Tableau II.1 :Comparaison de la compatibilisation par ajout etéttion in-situ

du Copolymére compatibilisant.

De fait, différentes constatations ont pu étreefaidans les études comparantes

ces deux méthodes

s+Le taux de copolymeéere nécessaire pour atteindnadene taille moyenne de
phase dispersée est plus important dans le casapeit! d’'un polymére

préformée.
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«+La distribution des tailles de domaines de phasgetsée est plus large dans les
mélanges compatibilisés par un copolymere préfompeiit étre du fait de

I'existence de micelles.

Le temps nécessaire a ['établissement d'unerphologie a [I'équilibre,
dans les mémes conditions de meélange, est cplug dans le cas de la
compatibilisation réactive.

Pour ces deux méthodes de compatibilisation, lespge mise en ceuvre du
mélange est important. Pour obtenir une bonne digpe et une compatibilisation
efficace, il faut un bon meélange pendant la préparalu matériau.

Parallelement aux avantages et inconvénients ligtésédemment, I'un des
parametres important pour l'utilisation industgeltd’'un mélange est son colt de
préparation.

A ce titre, la méthode réactive in situ semble &r moins colteuse. Tous les
copolymeres ne sont pas disponibles.

Pour synthétiser le compatibilisant « idéal »,sil gouvent nécessaire de mettre
en ceuvre une chimie délicate. La voie de compa#bibn réactive in situ n'utilise
que des chaines fonctionnelles ou fonctionnalisgeécialement pour la
compatibilisation du mélange.

La préparation des chaines réactives peut égalesedaire pendant la phase de
préparation du meélange. De fait, les mélan@peserogenes commerciaux sont
principalement des mélanges compatibilisés pamdtion in situ du copolymeére

émulsifiant.

[1.7. Conclusion

D’aprés I'étude bibliographique sur les mélanges gelymeéres, il serait
intéressant d’utiliser pour nos mélanges PP/PEBLElaborer la méthode de
compatibilisation qui consiste a ajouter un copayenpréformé.

A part les avantages que présente cette métholde,semnble étre mieux

adaptée grace a la facilité de sa mise en ceuvre.

41

—
| —



Chapitre II1

Apvplication au Recyclage des

déchets



Chapitre 1l Application au recyclage des déchets

[11.1. Intr oduction

Les plastiques sont omniprésents dans notre viedefu de leurs atouts, une fois
consommes, ils génerent des déchets volumineuxgpport a leur poids. Ces déchets
occupent un volume important dans les usines pdasts de collecte et autres installations

de gestion de déchets dont les centres d’enfouasstechniques.

Leur dissémination dans la nature est durable edtlétique car leur biodégradabilité
est, dans la plupart des cas, faible. Il y a doea Id’encourager leur recyclage.
Malheureusement, la multiplicité des types de mat@astique et de composition d'une
méme matiere plastique, I'incompatibilité de cersgpolymeres entre eux et la difficulté de
reconnaitre et de séparer les différents polymeérdsisent de nombreux problémes au
niveau, notamment, du tri sélectif, en particulmyur les déchets plastigues de post-
consommation. Par ailleurs, le faible colt des pitsdpétroliers de base ne favorise pas

'émergence d’'un grand marché des matériaux plassigecyclés.

[1l. 2.Définition

Le recyclage de matiere plastique s’agit de la siefu et de la transformation de
déchets de matiéres plastiques en nouveaux prodeitplastique utilisé est d’abord trié,
nettoyé et lavé puis extrudé pour donner des géaniarfois, il ne faut pas extruder la
matiere, mais uniqguement la lacérer ou la broyes. granulés servent de matiere premiére
secondaire pour la production de nouveaux proglattiques.

Ces nouvelles matieres connaissent des applisa trés nombreuses et tres
diverses. Un grand nombre de matériaux tradignrcomme le bois, les métaux, la
faience, le verre et les fibres naturelles ontréméplacés aujourd’hui par les plastiques. En
outre, une longue série de fonctions nouvelleseesgnt étre remplies aujourd’hui que par

les plastiques.

Dont le recyclage de la matiére n’est réalisablenémiquement et écologiquement
parlant que si des quantités suffisantesddehets homogénes, séparés et triés sont
présentes pour donné une seconde vie a une beulelllPET, un chassis de fenétre, un
emballage de polystyrene expanse, un tuyauuretréservoir a essence...etc.; par

réutilisation, recyclage ou récupération d’énergie.
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[11.3. Sour cesdes déchets plastiques [18] [19] [20]

Il existe deux principales sources de déchetsigises :

» Les déchets issus des sous produits industrielsiies a collecter car les
stocks sont homogenes, non pollués et facilemdentifiables ; ces déchets sont
généralement directement recyclés par le producteur

» Les déchets de post-consommation ; ils sont maement collectés dans les
ordures ménageres ; ces matériaux sont génd@mafenpollués, mélangés et
incompatibles entre eux, ce qui rend difficileur simple mélange ou compactage
pour en faire de nouveaux produits.

lll.4.méthodes devalorisation desmatieresplastiques [21][18]

Apres usage, les polyméres entrent dans la conosiés ordures meénageres (OM) et
des déchets industriels banals (DIB). Les embadlagmstituent une part importante des
déchets de matériaux plastiques. Ces déchets pedtvenmis en décharge, réutilisés aprés
nettoyage (cas de certains bidons ou fOteginérés sans récupération d’énergie, ou

valorisés (recyclage). Il existe trois grandes sale valorisation.

l11.4.1 .Valorisation méanique

Le principe de ce type de valorisation des décestglus ou moins complexe et est
envisageé depuis de nombreuses années. Il regremgemble des méthodes de

valorisation des déchets plastiques dans Idsgudes matériaux sont réutilisés
tels quels ou apres modification chimique.

Il apparait de loin comme la meilleure solutipaur le traitement des déchets
solides puisque toutes les méthodes citées awgrdaraent de nature destructive. Un
certain nombre d’opérations doit étre prévu avientrecyclage mécanique ; il s’agit
de la collecte, du tri, de la ségrégation mlastiques, du déchiquetage, du lavage, du

séchage et de la granulation.

[11.4.1.1.La collecte

La collecte constitue une contrainte majeuce, qui impose une organisation
efficace afin de diminuer le co(t de tramspoqui une fois maitrisé réduira

considérablement le probleme de la récupératio
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Les déchets en phase post-consommation sontajgmént mélangés et pollués
lors qu’on les récupére dans le flux des déchetsicipmaux. C’est pour cette raison que
des efforts ont et faits pour encourager les comnsateurs a séparer les types de déchet s
en matiéreplastiques, au moins ceux qui sont faciles a identifier. Il peslagir par
exemple de bouteilles ou de sacs de supermarché.

Il existe plusieurs types de collecte :

-La collecte globale: c’est une collecte multi matériaux o la phasganique des
ordures ménageres est mélangée avec I'ensentbiuttes déchets.

-La collecte sélective: elle a pour objectif de sélectionner, départ des
ménages, un ou plusieurs types de matériaux afifaciéter leur valorisation ou leur
élimination ultérieure.

-La collecte spécifique exemple : bouteilles PET transparentes.

111.4.1.2.Le tri

La récupération des matiéres plastiques dass diéchets municipaux mélangés,
demande actuellement beaucoup de main-d’ceatré faudra se concentrer sur la
mise au point de systémes automatisés économidieesapacité a séparer les matiéres
plastigues pour un codt raisonnable est un factelef dans le développement
éventuel d’'une technologie de recyclage.

Il s’agit de séparer la fraction plastiquesdautres fractions a savoir : les
papiers, les textiles, les métaux et les verredeeséparer ensuite les différents types de
matieres plastiques.

Il s’effectue généralement en plusieurs étapes :

Le tri généralement manuel sur un tapis convoyeur.

>
»  Le broyage grossier d’abord, puis fin des matigtastiques.
»  Lelavage.

>

Le tri automatique des constituants qui metr@fitples différences de propriétés
physiques caractérisant les composants des tdéche la taille, la densité, la

susceptibilité magnétique, la conductivité &igae, la couleur, etc.

» La séparation par voie chimique peut égalemeatfois permettre d’extraire
préférentiellement un polymere du mélange dechels par dissolution et

précipitation différentielle.
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Cette technique de recyclage semble aisées mi@ se heurte a de nombreux

problemes.

» En effet, les méthodes de séparation et de tri rdatéres plastiques sont

onéreuses et ne se justifient que pour des prodiuitscolt éleve.

[11.4.2.Valorisation chimique

Les matieres plastiques sont constituées de longuednes, elles-mémes
composeées d’'une succession de petites molécutesideromeres.

Lors du valorisation chimique, ces longues chaisest scindées en petites
chaines comme des cires ou desles ou en monomeres comme ['éthylene et le
propene. Les matiéres premiéres sont alors de aauvilisées dans les raffineries
comme produits de base pour de nouvellasieres plastiques ou produits chimiques.
C’est pourquoi le terme de recyclage de matieresmgres est aussi employé
L’avantage de tous ces procedés chimiques reside afait que la qualité des
matieres plastiques recyclées ne diminue pas, @wige, avec le nombre des
recyclages effectués. Aucun de ces procédés et fois vraiment au point mais les

possibilités récentes sont tres prometteuses splanrtechnique.

On utilisant les différentes techniques suivant :
* la pyrolyse, qui est la décomposition thermignd'@&bsence d’oxygene
* la gazéification, qui est la décomposition theque des déchets de matieres plastiques
en présence d’'une quantité réduite d’'oxygeneallpyoduction de monoxyde de carbone et
d’hydrogéene, éléments utilisables pour la produnctie méthanol et d’'ammoniac ;
* |"hydrogénation, qui est le traitement du plastique avec du gazdgé&he ce qui entraine
la production d’'une huile de grande valeur qui p&ue transformée chimiquement par la
suite .
* la chimiolyse, enfin, qui est la décompositionncique des matieres plastiques en leurs

éléments constitutifs d’origine, les monomeéres

l11.4.3. Valorisation énergétique

Il s'agit du traitement des déchets plastigpes incinération (combustion totale),

avec oOu sans récupération dénergie. Les déchéstiques constituent un apport
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calorifique non négligeable qui peut étre ovige par récupération de la chaleur

produite utilisable directement pour le chagé&aou sous forme d’ énergie électrique.

Pratiquement tous les plastigues peuvedite incinérés. Cependant, la
dégradation de certains matériaux peugageér des composés toxiques (acide
chlorhydrigue dans le cas du polychlorude vinyle, acide nitrique pour le

polyamide, acide sulfurique pour certains caoutchau).

lll. 5.Les matieres recyclées

Actuellement, il existe plus de 700 types de pdpsts aux noms que les chimistes
sont les seuls a pouvoir encore prononcer correeierntel que le Polystyréne, polyméres
acryliques, chlorure de polyvinyle, polyéthylenalypiréthane, polytétrafluoroéthylene,
polyesters, silicones, résines époxy, polycarbanatePolyéthylenetéréphtalate,

polypropyléene, etc.

Dans l'usage quotidien, la plupart de ces matieéegsivent le nom de ‘plastique’.
Or, ces matiéres possedent des propriétés tresseszecertaines sont a I'épreuve des
hautes pressions ou des températures extrémedred’'darment une barriere contre la
lumiére, les acides, I'humidité ou les odeurs. b#smes plastiques de base peuvent aussi
adopter des caractéristiques tres diverses gréagj@nction d’additifs.

C’est ainsi que I'on connait des matieres plassqué sont tres résistantes, élastiques
ou insensibles a la chaleur. D’autres sont préasérmmouples, ont I'aspect de la mousse,

sont transparentes ou permettent la fabricatioiibdes.

Figurell.1 : la différente matiére plastique a recyclées
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Certaines sont tres quotidiennes, d’autres, patreosont véritablement ‘high-
tech’. Les emballages représentent, et de loimdgure partie des utilisations. D’autres
applications des plastiques se retrouvent notamoiaaTd les vétements, les automobiles,
les bicyclettes, les appareils ménagers, le batintesrevétements de sol, les jouets, les
téléphones mobiles, les ordinateurs et les aceessmédicaux: les utilisations du plastique

s’étendent littéralement des sachets a tartinewvailigrs.

[11.5.1.Application de matieresplastiques avant etapresrecychge
mécanique [10][21]

47

—
| —



Chapitre IlI Application au recyclage des déchets

Applications primaires Applications secodares

desplastiques aprésrecyckbge mécarique
PEHD:
polyéthylene hauedensité | Sacs a  usage industrigel,

Applications & parois épaissesonteneurs dedéchets, flacons
rigides telles que bouteillgspour produits de nettoyage
flacons, seaux, bouchons, jouets, couvercles, fatspalettes, seaux,
articles ménagers, réservoirs| plaques, caisses a claire-vqie,
carburant, tuyaux d’évacuatignemballages et produits de
feuilles pour sacs a ordufesemplacement du bois

ménageres, caisses a claire-voi¢.

R il odCS d Uraures Trieriager es
PEBD: Jeres,

o o Sacs a ordures ménageres, sacs
polyéthyléne basedensité

Feuilles d’emballage, films poyr publicitaires,  films — pour

l'agriculture et I'horticulture, lagriculture, films pour 14
films extensibles, jouets,

revétements, tuyaux d'irrigation,
sacs pour fruits et légumes, sacs a
ordures ménageres, sacs
publicitaires.

PP: Caisses a claire-voie, palettes,
polypropylene emballages pour des liquides
Pots a yaourt, barquettes ppuechniques comme pots (e
margarine, caisses a claire-vaiepeinture, pieces pour automobiles,
platspour micro-ondes, chassis cachés, piéces pour |du
emballages médicaux, pieces ppunatériel électrique, batteries pqur
automobiles, tapis et fibres, piegeautomobiles, caisses a outils,
d’appareils électriqgues, meublesnobilier de jardin, textile, bacs|a
de jardin, bouchons defleurs.
bouteilles/flacons.

construction, palettes, tuyaux

PS: Cintres, articles utilitaires, films,
R emballages, isolation, profils,
polystyréne _ meubles, matériel électrique |et
Emballages a usage unique ppulectronique.

viande et charcuterie, glaces,| et
légumes, appareils électriques,
gobelets a café, tasses et assieltes,
cassettes vidéo et audio, trains

Pieces pour CD, armatures
PSE:

polystyrene eparsé Emballages
tampons pour appareils ménager
€lectronique et instruments, ornementaux, cintres, plagues
emballages pour ceufs, emballagesd'isolation, emballages pour

pour restauration rapide, isolation| le transport, aggloméres
thermique. légérement isolants  (porotop),

d’appareils-photos a usage
L unique, pots de fleurs

—
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PVC: Revétement de tuyaux, panneaux

chlorurede polyvinyle Chéassis
de fenétres, profilés pour la
construction, tuyaux systémes de stockage, revétement
d’évacuation, revétements (dé

sols, rideaux, gouttieres, isolatibije sol, grillage, rails, conteneus,
des cables, cartes de créglit,

produits medicaux (y comprischaussures, mobilier de jardin
oches pour plasma sanguin),

listers, bouteilles, revétements,

de facade, tuyaux, éléments pour

[e}

PETP :
b Ta Bourre pour anoraks, coussins| et
polyéthylénetéréphtalae sacs de couchage, corde, tapis,
) ) bouteilles, films, bandegs
Bouteilles pour boissonsd'emballage
azeuses, ~ emballages pour
industrie alimentaire, vétements.
PUR: Couche sous-jacente de
polyuréthare tapis,

Mousse de confort pour coussirE .
et matelas, appuie-tétes t| gatamis, _ N
accoudoirs, éponges, mougdgolation acoustique, pieces pouf
d’isolation. automobiles, tapis pour
bétail, mortier

isolant

Tableau lll.1.application de la matiere plastique aprés recyclage

l1l.6.Logos desmatieresrecyclés

Souvent on retrouve des logos sur nos emballagess on ne sait jamais
exactement ce qu’ils signifient. Attention, tous lBdgos ne veulent pas dire que
'emballage est recyclable, ils nous en disentgmsbien plus sur la nature du produit

qgue l'on voudrait le croire !

N

LA Signifie recyclable, mais accompagné d'un whiffl distingue les types de
plastiques.
Ces différents pictogrammes ont été présentés [@s différents types de plastiques.

Le code ci-dessous est appelé systeme de codagkidmiification des résines
(en anglais SPJ resin identification coding Sy§tet a été développé par la Société

de l'industrie plastique (Society of the Plastiwdustry) en 1988.
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lll. 6.1. Le systéme a todes
Le plastique doit étre trié par type pour tecyclage car chaque type de
plastique a des propriétés différentes. L'ibdeisdu plastique a créé un systeme de

sept codes. Vous pourrez les trouver en regardeaegsous du produlit.

Le logo est généralement accompagné dunrehdhi correspond a un type de

plastique :

>,

l A PET : Polyéthylene Téréphtalate (PET).

Souvent utilisé pour les bouteilles d’eau, deistbns gazeuses, dhuile de
cuisine...C'est actuellement le plastique le pkryclable. Bien que le PET ait été
considéré comme le choix le plus sir pour lestdilles en plastique, une étude
italienne récente a conclu que le taux de DE@R phthalate, disruptif
endocrinien probablement cancérigéne pour I'hondames I'eau) augmentait apres
neuf mois de stockage dans une bouteillPEM.

En a aussi la présence dantimoine : "Une étuélalisée par [lInstitut de
géochimie environnementale a I'Université Hdided d'Allemagne et publiée dans le
Journal of Environnemental Monitoring s'alarme ¢ présence d'antimoine dans
l'eau embouteillée".

Cette substance a une toxicité comparable a cellardenic. La dose augmente avec

le temps de séjour de I'eau dans la bouteille.

L‘ZA PEHD : Polyéthyléne haute densité ou High Density €tblyléne

Souvent utilisé pour les bouteilles de détagebouteille shampoing, jus de

fruits... Il représente 50% du marché des bdateien plastique.

A

‘ 3 s PVC : Le polychlorure de vinyle (PVC). C'est le deume plastique utilisé

dans le monde (20% de l'ensemble des pla&stjgapres les polyéthylenes (32 %).

La fabrication et lincinération d ce plastiqnen recyclable rejettent des dioxines, des
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substances cancérigenes et des disruptifs hormorau contact avec de la nourriture
chaude et/ou grasse, le PVC peut aussi laissegrfites produits chimiques comme les
adipates ou les phthalates. Dont on a vu gphtssoquaient sur les souris de
laboratoire des malformations de naissance, des dégats sur le foie, les reins, les
poumons et le systéme reproductif. Malheureusentesemballages en PVC sont utilisés
dans la plupart des supermarchés et des épicarigsemballer le fromage et la viande. lls

ont utilisé aussi pour le tuyau d'eau gris et gaieetrique.

ry

u PEBD : Polyéthylene basse densité ou Low DenBityéthylene
(LDPE). Utilisé pour certains sacs ou emballag&sstiques. Utilisé pour film
d'emballage.

>

5
L PP : Polypropyléne (PP). Utilisé pour certaines ¢aspour enfant,
certaines gourdes souples réutilisables pourtiffpodes récipients alimentaires

réutilisables, bouchons de boisson gazeusespdes de yogourt et de margarine.

7y

C-G PS: Polystyréene (PS). Le polystyrene peut laissgefidu styréneun
Canceérigene potentiel qui peut étre également smtif hormonal.

Il est facile de I'éviter en utilisant sdéasses en verre ou en porcelaine au lieu
des tasses en plastique, en évitant les couverptastique, et en ne chauffant jamais les
aliments dans des récipients en polystyréne fGledraient dans votre nourriture et

rejetteraient des gaz toxiques). Utilisé pour taiblde bord et isolation.

L7’) Other : Autres plastiques, incluant lI'acrylique et learyl
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[11.7. Avantages et inconvénients durecychge

[1.7.1. Avantages

. Le recyclage évite la mise en décharge ou l'inaitigm qui sont des modes de
gestion des déchets favorisant la pollution des sblde l'air. Le recyclage est plus
économique que l'incinération.

. Utiliser un déchet comme ressource, c'est apsSserver les matieres

premiéres naturelles. Et cela peut étre plus écanem

[11.7.2. I nconvénients

. Pour le recyclage soit le plus écologique s il est nécessaire que les
filieres de valorisation soient assez proches eu tie production de déchets, afin de
réduire le transport des déchets et donc la pofiutiduite. Pour bien faire, il faudrait donc
des usines de recyclage bien réparties sur l&salits territoires, ce qui n'est toujours le
cas.

. D'un point de vue économique, il est importgoe le tri Préalable des habitants

soit le plus correct possible.

1l .8.Conclusion

Alors que lintérét des m langes de polyméres tlglastiques est clairement
établi pour leur « premiere vie », on constqte le recyclage commence la
plupart du temps par des tris, dont l'objectif gghéralement de récupérer un polymere
avec le moins d'impuretés possible.

La résine récupérée est alors souvent diluée dare chatiere vierge, ce qui permet
de diluer les impuretés et aussi de limiter lesnwels problemes qui pourraient se poser
avec une matiere recyclée ayant vieilli (risquesalgpures, d’'oxydations des chaines...).

Il est vrai qu’ils s’appliquent généralement a desaires simples, qui ne
correspondent pas parfaitement au recyclage, dgogllles mélanges sont complexes et,
outre les polymeres, contiennent généralementaiebreux additifs (Plastifiants, etc.).
Une meilleure utilisation des connaissances nsfigues, associée a la prise en
compte des reéalités industrielles (vieillissetndes chaines, présence de polluants...)

devrait permettre d’élargir fortement les apgiions des produits recycles.

Finalement, le recyclage a plutbét urén@ économique a une production

industrielle.
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Chapitre | Elaboration du mélange

[.1. Introduction

Dans ce chapitre, nous allons présdateréthode utilisée pour élaborer le mélange,
PP/PEBD. Pour yarriver a réaliser des éprouvettes.

Ce travail a été réalisé a I'Entreprise Natlende Plastique et de Caoutchouc,
filiale SISCOPLAST de Draa EL Mizan.

Ce travail est mgpé en trois parties :

La premiére partie :

Cette partie consiste a décrire les caratigues et les propriétés de
différents polyméres utilisés.

Il regroupe des données commerciales, les valearsndsses molaires. La
connaissance de ces dernieres est tres imporpansgue le rapport de viscosité entre

matrice et phase dispersée gére en partie la miogibo

La deuxieme partie :

Consacrée aux conditions de préparationnd@sanges. Aprés une présentation
rapide du matériel, la procédure suivie pour sihole profil de température et la
vitesse de rotation de la vis.

La troisieme patrtie :
Regroupe les données concernant la compositioméénges préparés, ainsi que
les nomenclatures utilisées dans toute cette derpartie sur les mélanges.

1.2. Présentation de différents composants des mélges élaborés

Deux polymeres distincts ont été employés datie étude. Un polypropyléne, un

polyéthyléne a basse densité.
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1.2.1. Polypropyléne (PP)

Les polypropylenes sont des thermoplastiquasi <cristallins obtenus par la

polymérisation du propyléene.

I existe sous trois formes suivantes qui paet@ent du mode

d’organisation des groupes méthyles par rappoptiaude la chaine.

<> polypropyléne isotactique
Les groupes méthyles sont repartis de méme cota dine moléculaire.

% polypropyléne syndiotactique
Les groupes méthyles sont disposés alternatimenie part et d’autre

de la chaine moléculaire.

% polypropylene atactique
Dans ce cas, larépartition des groupéshyles est aléatoire.

Polymeére| Fournisseur | Référence MFI (g/10mn) ISO | Densité
1133 (g/cm3)
ISO 1183
PP Yonde Base | HP401R 2,5 (-230 °%c | 0,90¢
2,16kg

Tableau. I.1. Caractéristiques de polymere utilisé.

[.2.2. Polyéthylene (PE)

Le polyéthyléene est un matériau thermopdastisemi cristallin, obtenu par la

polymérisation de I'éthylene.

Parmi la famille des polyéthylenes, on dipti@ les produits par leurs
structures moléculaires issues de leurs modesrdbese.
L’éthylene est un gaz sans couleur composéede& atomes a double liaison de

carbone et de quatre atomes d’hydrogenes.
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Les polyéthylenes sont classés en fonctioledledensité qui dépend du nombre

et de la longueur des ramifications présentes lgamstériau.

> PEBD
Polyéthylenes basses densités (en anglais LDP® :diensity polyethylene),
sont des polyméres a branches longues cairtes fabriqués par amorgage

radicalaire avec les procédé hautes pressions.

PEBD
Polymere
Fournisseur Qapco
Référence 09260
MFI (g/10mn) ISO 9,5
1133 (5 Kg a200°C)
Densité (g/cni
(g/em) 1.04
ISO 1183

Tableau. 1.2. Caractéristiques des polymeres utilisés.

[.3. Elaboration des mélanges

Ce travail a été réalisé au groupe HEntreprise Nationale de Plastique et
de Caoutchouc (ENPC), filiale de SISCOPLAST deaDEd Mizan. L’objectif est
de réaliser des éprouvettes en plastiques en d@iff@rpourcentages en masses, des

polyméres présentés ci-dessus.

Nous présenterons ci-dessous les diffésedti@pes suivies pour la réalisation de

ce travail :
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. 1ereétape:
Cette étape consiste a faire mélanger gelymeres a des fractions massiques
différentes, de facon a avoir une masse de 3 Kthdgque mélange.

Les mélanges a froid sont réalisés a laide d'unlangeur électriqgue
(Figure.l.1), qui sert a faire disperser les grales deux polyméres entre eux, afin
d’obtenir une répartition plus au moins réguliere.

Figure .1 Mélangeur électrique

« 2°™ étape :

Les mélanges passeront dans une extrudeuse (méaobgaud) mono vis, de
facon a assurer 'homogénéisation et la répartitéguliere de la phase minoritaire
dans la phase majoritaire. Les mélanges qui sodentextrudeuse sous forme de

tiges seront découpés a l'aide d’'un sécateur.
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La Figure 1.2. Ci-dessous Schématise le procédéxteusion.

Figure 1.2 : a) Systeme de refroidissement de la matiére. [soke de la matiere de
I'extrudeuse. c) Etireuse et découpage a l'aidsé&bateur.

« 3°™° étape :

Cette étape consiste a découper les tiges obtenu&ide de

découpeuse, puis on passe au broyage pour faiyerbres mélanges.

Appareil découpage (a)

Figure 1.3 Présentation de I'appareil de Découpe (a) et dydano(b)
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« 4°™ étape :

Les mélanges broyés précédemment, serorégpada machine a injection, afin
d’avoir une éprouvette. La figure 1.4 montre cleient ce procédé, injection

éprouvette.

a) Machine a injection b) Moule éprouvette

Figure 1.4 Machine a injection et moule éprouvette

|.4.Présentation de I'extrudeuse et de la machineiajection

[.4.1.procédure d’extrusion

On remplit en granulés la trémie d'alimentationextrudeuse (parfois
nommeée boudineuse) comprend un fourreau cylindritpa@iffant (thermo régulé) a
l'intérieur duquel tourne une vis sans fin alimerg@@ granulés.

La vis malaxe, compresse, échauffe et transportecaminu la matiére
fluidifiée et homogéne vers la filiere. Celle-cinférera a la masse plastifiee la

forme désirée.

Les mélanges ont été préparés dans une extrudease-vis, NEBEL
NEGRI LUINO. Cette derniére, est constituée d'urig sans fin en rotation a
l'intérieur d’'un fourreau chauffé (Figure. 1.5). Gaystéme, issu de lindustrie
alimentaire et de lindustrie du caoutchouc, asdeeetrois types de fonctions

suivants.
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Moteur Trémie

Vis sans fin

Fourreau

__A_

—_—

© Zonel Zone2 Déplacement matiére

Filiére

Réductenr

Figure 1.5. Schéma de principe d’'une extrudeuse mono-vis

» Fonction de convoyage

L’extrudeuse mono-vis est un convoyeur pédymere descendant de la trémie
sous forme de granulé est compacté et coneyé&onction de ses coefficients
de frottement respectifs sur la vis et sur le feaur

» Fonction de plastification

Elle aussi un outil de plastification : lelypoére au contacte du fourreau chauffé
est fondu par conduction. Il est remarquabée constater que la plastification
du polymere qui serait trés longues par simple gotion, du fait de la faible
diffusivité thermique, se réalise en réalité enatmu mince et  par dissipation
d’énergie de cisaillement.

» Fonction de pompage

Enfin, il s’agit d'une pompe: le diam@trde la vis augmente entre la
zone d’alimentation et la zone terminale de l'edbuse (on parle de taux de
compression d’'une vis), ce qui aboutit a mettrepddymeére liquide en pression
pour obtenir un débit régulier dans la filiere.
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Thermocouple 1

Faurresl

L L\\:‘h{\\ﬁm\r&\k\\m‘ b :1‘:::3

.

& & F L roAler o /
Fi Fi i o VY 4 g r.o i
; .I__-' K Iy s ) i =

Circulation de Vedu
de refroidissers

Vig gaps fin

——  Colher
chouffant

Figure 1.6. Détail d’'une zone de I'extrudeuse

[.4.1.1. profil de vis d’extrusion

La vis d'une extrudeuse est du type sans (¥Yis d’Archiméde) et a un diametre
D=25mm et une longueur L=28D. Le pas devia est égal a son diamétre, ainsi

'angle a d’inclinaison des filets est égal a 17°65’. Cefiteest universelle ou a trois zones.

On distingue la zone d'alimentation de laneode compression et de la zone de
pompage. La profondeur du filet est pdus grande dans la zone d’alimentation.
Dans la zone de compression, le diametre du wnal@ la vis augmente constamment,
c'est-a-dire que la profondeur du filet diménu Dans la zone de sortie, la

profondeur du filet est constante. Le pas deidaest constant.

» Zone d’alimentation (compactage transpor}

La premiére fonction que la vis doit assurer, cledimentation et le transport de la

matiere solide compactée.
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Le compactage et le transport s'effectuent le ldeg premiers filets. Le canal de la
vis est rempli de granulés solides qui sont comgsiries uns contre les autres, au fur et a
mesure que la pression se développe. Le déplacedwera matiere résulte de l'action

des filets de la vis sur la matiére qui frotte dhere a la paroi interne du cylindre.

Alimentation Compression Pompage
D i_ __________________ T " Filigre
;
\
&D 12D 10D /
Figure 1.7. Eeprésentation du profil de la vis utilisée.

La zone située au niveau de lorifice d’amation est refroidie par circulation
d’eau, pour empécher le collage des granulés fertaation d'une "volte" de matiére dans la
trémie qui couperait I'alimentation.

» Zone de compression fluidification

Dans cette zone, le mécanisme de fusion commeacsgule, au contact de la paroi

chaude, un film de matiére fondue se forme entlie delide et la paroi du fourreau.

La chaleur nécessaire a la fusion de la matierfoastie :

v' Par conduction de la paroi chaude végs lit solide, atravers le film
de matiere fondue.

v' Par dissipation visqueuse a [lintérieur dumfifondu, les calories ainsi
produites étant conduites vers le lit solide.

L’'importance relative de ces deux sources de chalépend des conditions d’extrusion :
» Si la vis tourne lentement, la paroi chauid&rnit une plus grande quantité de
calories.

> Si elle tourne rapidement, I'énergie dissipée pmaillement, a l'intérieur du film
fondu, est prépondérante.
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* Zone de mélangeage — homogénéisation
Dans cette zone, le matériau est considéré commiuigie non newtonien dont la
température n’est pas tout a fait uniforme, etrgest pas soumis a un taux de cisaillement
constant.
Il se comporte d'un point de vue rhéologique, comare systeme multiphasé.
Chaque phase est constituée d’'un ensemble de i€idast’,dans lequel les paramétres,

vitesse et concentration sont constants et uniferme

Il importe donc de mélanger ces particules qui des histoires thermomécaniques
différentes.

Le mélange sera obtenu par redistribution gasgticules ou réarrangement ; on
parle, alors, d'action redistributive. Cettetian peut s'opérer au hasard ou selon

un processus organisé.

Un écoulement laminaire est engendré, gt un cisaillement pur, soit par
élongation ou étirage, soit par compression au xagkl Lorsque le milieu fluide
contient des granulés imparfaitement fondus,sest les contraintes de cisaillement qui
jouent un rdéle prédominant pour réduire la taile ads in fondus. On parle alors d’action

dispersive.

[.4.2. procédure d’injection

Les différentes phases du cycle d’injection, désra la Figure.l.7, se déroulent de la

maniere suivante :

-Le polymere est fondu dans un dispositif vis foawresemblable a celui utilisé pour
I'extrusion mono vis (voir Figure 1.5), mais darexjliel la vis possede une possibilité de
mouvement supplémentaire.

-Dans un premier temps, la buse a I'extrémité duréaw étant obturée, la vis tourne en

reculant et le polymere fondu s’accumule en téteisle

- Une fois que la quantité de polymére nécessaira fabrication de la piece a été
Fondue, la buse s’ouvre et la vis se transformepiston qui injecte a grande vitesse le
polymere chaud dans un moule fermé et froid : degthase de remplissage durant laquelle
les pressions engendrées sont considérables ddefdé forte viscosité du polymére mais

également des grandes vitesses d’injection.

[ 6
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Le refroidissement du polymére est lent dudeitsa faible conductivité thermique.

|.4.3. Parametres d’extrusion retenus
a) profil de température

Le gradient de température est croissant demiliation a la filiere. Ce profil a été

choisi essentiellement en fonction de deux criteres

A partir de 135°C, le polyéthyléne est dans sa afideoulement caoutchoutique puis
liquide vers 160°C-200°C (fluidité satisfaisanteup permettre sa transformation et sa

mise en ceuvre par extrusion).

Le polystyrene est un matériau amorphe présentantcertaine thermo sensibilité, et on
observe pour des températures de transformatiodrisupes a 280°C, une dégradation par
changement de sa couleur qui altererait passuie ses caractéristiques mécaniques ; il est
recommandé de transformer le PS dans une gammeng®itature située entre 190°C et
240°C.

Le polypropylene est dans la zone d’écouleneadutchoutique a partir de 230°C,
puis liquide vers 270°C (fluidité satisfaisanpour permettre sa transformation et sa

mise en ceuvre par extrusion).

Pour ces raisons, nous avons choisi depératures intermédiaires qui vont assurer
une fluidité satisfaisante lors de [l'extrusiodu mélange tout en évitant le

risque de dégradation essentiellement pour lepaositions extrémes.

160°C 200°C
PE /
I 230°C PP Z70°C

190°C PS  240°C

Figure 1.8 :Domaine de mise en ceuvre du PE, PP, PS
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b) Vitesse de rotation de la vis

La gamme des vitesses de rotation accessiblesegzuideuse est comprise entre 14 et
140 tr/ min. Les forts gradients de cisaiketh facilitent I'homogénéisation des mélanges,
mais pour les composants de faible viscosité)y’ a risque de dégradation par auto
échauffement du polymére. De ce fait, on a chorg witesse de rotation intermédiaire (60

tr/min) et une vitesse plus faible (30 tr/min)

[.5. Nomenclature des mélanges élaborés

Sur le (tableau 1.4.) nous avons représenté taenclature alphanumérique de nos mélanges

élaborés en fonction de leurs compositions.

Mélanges %PP %PEBD
1 0 100
2 10 90
3 20 80
4 40 60
S 50 50
6 60 40
! 80 20
8 90 10

Tableau. I.Blomenclature des mélanges élaboreés.
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Chapitre I Caractérisation Mécanique

[1.1. Introduction

Dans ce chapitre, on s’intéresse a la détettioin des propriétés mécaniques usuelles
telles que le module de Young (E), la contraintesewil d’écoulementsfy), la contrainte au
plateau de plasticitésp), la contrainte a rupturesr)), ainsi que les taux de déformations y
afférent de mélanges élaborés (PP/PEBD).

Il reste entendu que les propriétés mécanigaeactéristiques usuelles sont déterminées

via la caractérisation mécanigue uniaxiale ensatilt un appareil de traction de type lbertes.

De plus, les difféerents échantillons sont soumdesa tests de résilience en vue de la
détermination de la résistance au choc ainsi queékermination de [I'évolution de la

microdureté en fonction de la composition PP/PEBD.

[I.2.Essais de traction

Dans cette partie, nous nous intéressons a datéaisation mécanique via des essais de
traction a vitesse de sollicitation fixée. En effegs essais nous ont permit de déterminer les
propriétés mécaniques caractéristiques usuelles glie le module de Young, les contraintes
au seuil d’écoulement, au plateau de plasticité ket rupture respectivement. De plus, nous
avons déterminé les taux de déformations associg€ertaines propriétés mécaniques

caractéristiques.
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Caractérisation Mécaniqu

[1.2.1. Formulation des mélange

Les mélangesle polyméres PP/PEBD sont réalisés a | de matieres premieres

base. Il s’agit d’'urpolypropylene et d’un polyéthylene d’'us: général.

N° Désignation Concentration (w/w, ¥
1 PF/PEBD (10/90) 10 90
2 PF/PEBD (20/80) 20 80
3 PF/PEBD (40/60) 40 60
4 PF/PEBD (50/50) 50 50
5 PF/PEBD (60/40) 60 40
6 PF/PEBD (80/20) 80 20
7 PF/PEBD (90/10) 90 10
8 PEBD (100) 00 100

Tableaull .1 : la formulation des mélanges PP/PEBD.

[1.2.2.Présentation desprouvettes normalisées

Figure 1.1 : Eprouvette normalise
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LO : longueur de mesu.
L : distance entre lemachoires.
I1 : Longueur partie calibrt.
12 : longueurentre la largeur d
la partie.
I3 : longueurtotal.

- bl :Largeurla partie étroite.

b2 :Largeur aux extrémite
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Figure 11.2: L’éprouvette (a) avant I'essai ; éprouvette (kead’essai.

Les caractéristiques dimensionnelles des éprowsvettet données dans le tableau(ll.2)

Ces éprouvettes sont conformes a la norme 1SO S2Y+Roulage par injection.

Dimension des éprouvettes Valeurs Unité
Longueur entre repéres (Lo) 98 mm
Largeur () 7 mm
Epaisseur (e) 3 mm
Section initiale (§ 21 mnt

Tableau 11.2 : lesdimensions des éprouvettes utilisées.
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[1.2.3.Présentation de la machine de traction

La machine de tractions (IBERTEST) est constiteésentiellement d’'une traverse
inférieure fixe sur laquelle repose un dynamomeéerant a mesurer le déplacement et la
force appliquée a I'éprouvette et d'une traverggéseure mobile entrainée par deux vis sans
fin mises en rotation par un moteur électriqueésitians le compartiment inférieur de la
machine. Sur chacune des traverses se trouvemhaisspermettant de fixer I'éprouvette. La

machine est pilotée automatiguement par un midioateur.

Figure 11.3: La machine de traction de type IBERTEST

[1.2.4.Procédure et protocole de I'essai

Les essais ont été effectués a une vitdesgéformation constante de (10mm/mn) et
dans des conditions de travail thermique ambiagitésotherme (Z&) avec une vitesse de
chargement variante largement inferieure a la d¢apde la machine [200KN]. Aprés avoir
mis en place I'éprouvette, avec une distance gramets de serrage de 98 mm et choisi la
vitesse de déplacement on lance 'essai en suitebsarve I'allongement de [I'éprouvette

jusqu’a sa rupture de celle-ci.
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[1.2.5.Propriétés mécaniques caractéristiques usuek
* Module d’Young E(MPa)
Représente la rigidité du matériau est mesureé t& parn test de traction. Le module
d’élasticité E est la rapport de la contrainte lsudéformation calculé sur la partie
initiale linéaire de la courbe contrainte/déforroat{E=d/d( ).

* La contrainte au seuil d’écoulement ¢y)

C’est la contrainte du premier point de la courbargequel la pente est nulle.
* La contrainte au plateau de plasticité ¢p)

C’est la contrainte maximale atteinte au courseksai.

* La contrainte a la rupture (or)

C’est la contrainte atteinte a I'instant ou I'épvette rompt

* La déformation au seuil d’écoulement (1y)

C’est la déformation correspondant a la contraatseuil d’écoulement.

* La déformation ([1p)
C’est la valeur de déformation atteinte au maxintlenta courbe de contrainte.
» L’allongement a la rupture ([r)

C’est la déformation maximale supportée par I'épsdie a I'instant ou elle rompt.

[1.2.6.Résultats et interprétations : Coubes contrantes — déformations
Mélanges PP/PEBD

Les courbes contrainte — déformation associéessan@langes présentent un
Comportement élastoplastique possédant a la feiprigpriétés du PP et du PEBD en
fonction de la concentration du PEBD intégrée d#msmeélange. Ainsi, nous

présenterons aux figures ci-dessous les différardades contraintes — déformation

des mélanges étudiés
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Courbe contrainte — déformation associé au mélandeP/PEBD (10/90)

20

15+

10+

o (MPa)

oe

Courbe contrainte-déformation associée au mélange

PP/PEBD 10/90% & V=10mm/mn

€ (%)

80 100

Figure 1.4 : Evolution de la courbe contrainte en fonction déodmation lors d’'un essai de
traction uniaxiale sur une éprouvette déFHBD (vitesse de traction 10 mm).

Courbe contrainte — déformation associé au mélandeP/PEBD (20/80)

18

16 —

14

12

10

o (MPa)

Courbe contrainte-déeformation associée au meélange
PP/PEBD 20/80% a V=10mm/mn

""\,1

20 40

2(%)

T 1
60 80 100

Figure 1.5 : Evolution de la courbe contrainte en fonction dédnation lors d’'un essai de

traction uniaxiale sur une éprouvette déHEHBD (vitesse de traction 10mm/mn).
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Courbe contrainte — déformation associé au mélandeP/PEBD (40/60)

Courbe contrainte-déformation associeée au mélange
PP/PEBD 40/60% a V=10mm/mn

15 +

o (MPa)

10 H

[&]
| '

0 &e 20 40 60 80 100 120
e (%)

Figure 11.6 : Evolution de la courbe contrainte en fonction déodmation lors d’'un essai de

traction uniaxiale sur une éprouvette déFHEBD (vitesse de traction 10mm/mn).

Courbe contrainte — déformation associé au mélandeP/PEBD

(50/50)
Courbe contrainte-deformation associee au melange
25 — PP/PEBD 50/50% a V=10mm/mn
20 -
| |
15
™
(a8
= l
© 10
5 _|
1 »
0 T T T T T T T T T T T T T T
] 20 40 60 g0 100 120 140
2 (%)

Figure 11.7: Evolution de la courbe contrainte en fonction dodéation lors d’un essai

de traction uniaxiale sur une éprouvette dPEBD (vitesse de traction 10mm/mn).
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Courbe contrainte — déformation associé au mélandeP/PEBD (60/40)

Courbe contrainte-déformation associée au me&lange
- PP/PEBD 60/40% a V=10mm. /mn

25 —

20 —

15 —

o (MPa)

10 —

0 . , . , . , . , .
0 10 20 30 40 50

g (%)

Figure 11.8 : Evolution de la courbe contrainte en fonction diodéation lors d’'un essai de

traction uniaxiale sur une éprouvette déFHEBD (vitesse de traction 210mm/mn).

Courbe contrainte — déformation associé au mélandeP/PEBD (80/20)

Courbe contrainte-déformation associée au melange
- PP/PEBD 80/20% a V=10mm./mn

30

25

20 —

15 —

o (MPa)

10

T T T T T T T T T T T T T

0 2 4 6 5] 10 12 14 16

& (%)

Figure 11.9: Evolution de la courbe contrainte en fonction déodmation lors d’'un essai de

traction uniaxiale sur une éprouvette déHEHBD (vitesse de traction 10mm/mn).
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Courbe contrainte — déformation associé au mélandeP/PEBD (90/10)

Courbe contrainte-deformation associee au melange

35 — PP/PEBD 920/10% a V=10mm. /mn
30
25
w 20
(=
= 1
o 15 —
10
5
0 T T T T T T T T T T T T T T
o} 2 4 5] 8 10 12 14
£ (%)

Figure 11.10 : Evolution de la courbe contrainte en fonction d&dmation lors d’'un essai

de traction uniaxiale sur une éprouvette déPEIBD (vitesse de traction 10mm/mn).

Courbe contrainte — déformation associé au mélandeP/PEBD (00/100)

Courbe contrainte-deformation associée au melange
PP/PEBD 00/100% a V=10mm/ /mn

18

16 —

14

12

10 —

o (MPa)

5 |

5 -

4 |

2

g (%)

Figure 11.11 : Evolution de la courbe contrainte en fonction dednation lors d’un essai

de traction uniaxiale sur une éprouvette de PPIP&Resse de traction 20mm/mn).
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Courbes contraintes — déformations associées auxfédrents mélanges
PP/PEBD

—+— (10/90)%
—~ 35- — -« — (20/80)%
gf (40/60)%
= —+— (50/50)%
T 30 (60/40)%

_ —«— (80/20)%
(90/10)%
25+ — - — (100%)PEBD
20 T \:V “
154
104
5
O T T T - T i T T . T
0 20 40 60 80 100 120 140
(%)

Figure 11.12: Evolution des courbes contraintes-déformatione@éss aux mélanges

PP/PEBD a différentes concentrations

Comme il fallait s’y attendre, les propéi® mécaniques caractéristiques  usuelles
diminuent avec la concentration en PEBD. En efféis la teneur en PEBD augmente le
matériau composite PP/PEBD devient mou et souplersement, plus la concentration en
PP augmente plus les mélanges associés préseneengidité relative tendant vers la dureté
du PP seul.

Ainsi, en jouant sur la composition PP/PEBDuUs pouvons obtenir tout une gamme de
matériaux pouvant s'apparenter a la fois au Pojyéite et au polypropyléne.
Sur le plan technologique, il est indéniablementhtréoqu’il plus économique d’élaborer des
copolyméres par meélange physique a chaud en coimpara la synthése chimique plus
onéreuse et plus complexe et compliqguée. De pkiabbration de copolymeres par mélange

physique a chaud est du domaine de petite et meyentneprise/industrie (PME et PMI) au
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lieu est place de tres grands complexes pétrochesiglifficiles a maitriser sur les plans

technique et de gestion.

Caractérisation Mécanique

[1.2.7.Propriétés mécaniques et caractéristiques dmélange PP/PEBD

N° Désignation Concentration| Modules de Contrainte au Contrainte Contrainte | Défor
(w/w, %) YOUNG E seuil plastique a la rupture| mation
en (MPa) d’écoulement op(Mpa) or(Mpa) ala
oy(Mpa) rupture
r (%)
1 PP/PEBD (10/90) 10 90 287 6.38 15.8 15.6 88.14
2 PP/PEBD (20/80) 20 80 286 12 17.4 17 89.53
3 PP/PEBD (40/60) 40 60 364 16.4 20.5 18.8 128.3
4 PP/PEBD (50/50) 50 50 398 15 204 18 11p
5 PP/PEBD (60/40) 60 40 565 15 24.2 17.9 485
6 PP/PEBD (80/20) 80 20 620 21.70 28.6 22.2 14,33
7 PP/PEBD (90/10) 90 10 695 28.02 30.9 26.4 1294
8 100 284 8.04 17.1 17.1 73.9
PEBD (100)

Tableau 11.3 : propriétés élastiques, plastique et rupture du mgéldP/PEBD, mesuré en

traction uniaxiale, comparées a celle des compsghnimélange (10mm/mn).

——
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[1.2.8.Evolution des propriétés mécaniques caractétiques usuelles en

fonction du pourcentage de PEBD

Nous présentons aux figure ci-dessous I'évolutaes propriétés meécaniques usuelles
telles que le module de Young E, la contrainte euil €'écoulement (sigma y), la contrainte
au plateau de plasticité, la contrainte a la rupainsi que les taux de déformation associés. Il

reste entendu que la vitesse de sollicitation &ix@é a 10mm/mn.

800 - E(MPa)
700 -
600 -
500 -
400 -
300 -
200 -

100 -

0 T T T T T 1 PEBD%
0 20 40 60 80 100 120

Figure 11.13: Evolution du module de Young E en fonction dedenposition PP/PEBD

a vitesse de sollicitation fixée.
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30 ~oe(MPa)

20 -
15 A

10 A

0 . . T T . , PEBD%
0 20 40 60 80 100 120

Figure 11.14 : Evolution de la contrainte au seuil d’écouleme) (en fonction de la
composition PP/PEBD a vitesse de sollicitatioldix

35 4 op(MPa)

0 . . T . . , PEBD%
0 20 40 60 80 100 120

Figure 11.15 : Evolution de la contrainte au plateau de plasti¢itg) en fonction de la
composition PP/PEBD a vitesse de sollicitatioedix
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30 _or(MPa)

25 A
20 A
15 A

10 A

O T T T T T 1 PEBD%
0 20 40 60 80 100 120

Figure 11.16 : Evolution de la contrainte a la rupturg)( en fonction de la composition
PP/PEBD a vitesse de sollicitation fixée.

140 1 &(%)
120 -
100 -
80 -
60 -
40 -

20 -

0 T T T T T 1 8(%)
0 20 40 60 80 100 120

Figure 11.17 : Evolution de la déformation a la rupture)(en fonction de la composition
PP/PEBD a vitesse de sollicitation fixée.
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32 4

—n— <0 >(MPa)
. —e— <c >(MPa)
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N \
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Figure 11.1&raphe des contraintes:,6,,0y) pour les huit cas.

Les propriétés mécaniques caractérissiqusaielles en fonction de la composition
PP/PEBD telles que représentées aux figures ciudesmnt dépendantes de la teneur en
PEBD. En effet, les propriétés meécaniques sont tiquesnent affectées par la
concentration en PEBD. Plus le taux de PEBD augeentis les propriétés mécaniques
diminuent graduellement. Cependant, cette variad&tnnon linéaire car nous sommes en

présence de mélanges de polymeres.
[1.2.9.Conclusion

Les mélanges PP/PEBD élaborés par extrusion manpréisentent un comportement
hétérogene. En effet, la caractérisation élastoplesdes éprouvettes associées aux différents
mélanges présente une diminution des propriétésamugites caractéristiques avec la
composition PP/PEBD. Ainsi, il est clairement ntré que toutes les propriétés mécaniques

sont drastiquement affectées par la concentratidPEBD et inversement.

Cependant, dans la zone linéaire, une certpgsido-cohérence semble exister au
niveau des propriétés mecaniques caractéristigagsleas telles que les modules de Young,
contrainte au seuil d’écoulement, contrainte platpkastique, contrainte a la rupture et la

déformation a la rupture. En effet, on peut ais@mprévoir, dans cette zone, le

comportement du matériau qui devrait étre du typekéen.

Par contre, au-dela du seuil d’écoulementéponse des mélanges est de type aléatoire.

D’ou le comportement non linéaire de ce type deamgs.
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[1.3. Essais de la microdureté

On s’en intéresse, ici, a la détermination de lerodiureté des différents mélanges
PP/PEBD en vue de mettre en évidence l'influencBEBD sur le mélange PP/PEBD.
Compte tenu de la nature des matériaux en préskEnchoix a été porté sur la dureté

Knoop considéré comme la mieux adaptée.

[1.3.1. Appareillage

La figure représente le durometrasdtidans le cadre de notre travail. Il s'agit
d’'un microdurométre de type ZWICK/ROELL (agrandissst max 100, force max
appliqué est 1Kgf et la durée de pénétration may.60

Figure 11.19 : Durométre type zwick /ROEII.
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[1.3.2.Principe de la microdureté

Le principe du microdurométre consiste a enfoncepénétrateur de petite taille
(taille de pointe inférieure au micromeétre) dans phase donnée. La charge appliquée est
souvent trés faible. La mesure de la dimensioriesegreinte se fait a I'aide d’un systeme
de microscopie optique équipé d’une réglette mictigque.

Aprés avoir préparé la surface a indenterla maniére décrite précédemment
(microscopie optique) en veillant & ce qu’elle guatrfaitement parallele a la surface de
contact, celle-ci est examinée au moyen du syst&mmicroscopie, solidaire a I'appareil,
pour mettre en évidence les phases en présencaiitEnen fixe les paramétres
d’expérience a savoir le type de microdureté (Knaiga charge a appliquer de sorte que
le logiciel utilise ces données pour le calcul @aenicrodureté apres mesure des diagonales
de I'empreinte. Ensuite, on choisit la phase aetest on la raméne sur le point de la
réglette. Lorsque [I'indentation est lancée, I'obifecdu microscope est retiré
automatiqguement et le pénétrateur vient s’enfodeess la phase ciblée. Enfin, le systeme
remet le microscope et permet de visionner I'enmpeeét de mesurer ses diagonales. Aprés
validation des mesures, I'appareil calcule autoguatment la dureté correspondante en

utilisant la formule adéquate.

Dans notre cas, les mesures ont été résleseappliquant une charge de 10g pendant 20
secondes au moyen d'un pénétrateur knoop en diamgminte pyramidale a base
rectangulaire d’angle au sommet de 172°30' entos feces opposées et 130° pour les deux
autres faces.

Les charges appliqguées sont inférieures a 1 kgf.
Le pénétrateur laisse une empreinte dont la ta#ie comprise entre 0,01 et 0,1 mm
(D=7detH=D/30).

Si on mesure la longueur et la largeur de I'empeed I'aide d'un microscope, la dureté

14.229F

de Knoop (HK) est donnée par la formule suivante : K = ~

F : La charge appliquée.

D: la longueur de la plus grande diagonale imprimée.
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!

;
/

Figure 11.20 : I'empreinte de knoop.

[1.3.3.Matérialisation de 'empreinte

Le type d’empreinte obtenu lors de la manipulaéstreprésenté a la figure 11.21.

Figure 11.21 : Empreinte permettantie mesureta microdureté Knoop.
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11.3.4.Résultatset analyse

Les résultats associés a la microdureté, pour leériaa, sont donnés aux

tableaux suivant :

 Microdureté associé aumatériau PP/PEBD

La dureté Knoop moyenne pour le méladg®0Q) est donnée au tableau

suivant ;

N° des tests

Mesure de ladiagonale (1)

Dureté Knoap (0.01Kgf)

1 176,¢ 5
2 158,5 6
3 180,: 4

DuretéKnoop moyenne :

5

Tableau 11.4 : DuretéKnoop dumélangg10/90)%.

La dureté Knoop moyenne pour le mélange (20/80)Xesnhée au tableau

suivant :
N° des tests Mesure de la diagonale (u Dureté Knoop(0.01Kgf)
1 178,¢ 4
2 1773 S
3 176, S

DuretéKnoop moyenne : 4.66

Tableau I1.5 : DuretéKnoop du mélange (20/80)%.

La dureté Knoop moyenne pour le amgé (40/60) est donnée au tableau

suivant :
N° des tests Mesure de la diagonale (l) Dureté Knoap (0,01K gf)
1 166,0 5
2 164,6 5
3 196,2 4
DuretéKnoop moyenne : 4,66

Tableau 11.6 : DuretéKnoop du mélange (40/60)%.
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La dureté Knoop moyenne pour le mélange (50/50)i@shée au tableau

suivant :
N° des tests Mesure de la diagonale () Dureté Knoop (0,01K gf)
1 188,0 4
2 187,1 4
3 199,8 4

DuretéKnoop moyenne : 4

Tableau 11.7 : DuretéKnoop du mélange (50/50)%.

La dureté Knoop moyenne pour le mélange (60/40)i@shée au tableau

suivant :
N° des tests Mesure de la diagonale (1) Dureté Knoop (0,01K gf)
1 1548 6
2 179,6 4
3 15,3 6

DuretéKnoop moyenne : 5,

33

Tableau 11.8 : DuretéKnoop du mélange (60/40)%.

La dureté Knoop moyenne pour le mélange (80/20)@shée au tableau

suivant :

N° des tests Mesure de la diagonale (1) Dureté Knoop (0,01Kgf)
1 1554 6
2 14¢&,5 6
3 142,55 7

DuretéKnoop moyenne : 6,

33

Tableau 11.9 : DuretéKnoop du mélange (80/20)%.
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La dureté Knoop moyenne pour le mélange (90/10d@shée au tableau

suivant :
N° des tests Mesure de la diagonale (1) Dureté Knoop (0,01K gf)
1 1323 8
2 156,5 6
3 161,1 5

DuretéKnoop moyenne : 6,33

Tableau 11.10 : DuretéKnoop du mélange (90/10)%.
La dureté Knoop moyenne pour le méladi§@%PEBD) est donnée au tableau

suivant :
N° des tests Mesure de la diagonale (1) Dureté Knoop (0,01K gf)
1 20€,5 3
2 207,9 3
3 20¢,6 3

DuretéKnoop moyenne : 3

Tableau 11.11 : DuretéKnoop du mélange (100%PEBD)%.

[1.3.5.Evolution desduretésKnoop en fonction dumatériau

Le tableau

Ainsi, il a été clairement montré que les mélang@&9/20) et (90/10) présente une dureté

présente I'évolution des duretés Knasgpcieées a chaque mélange.

Knoop relativement importante par rapport aux autrélanges

N° Mélange Dureté Knoop
1 (10/90)% 4
2 (20/80% 4,6€
3 (40/60)% 4,6€
4 (50/50)% 5
5 (60/40)% 5,33
6 (80/20)% 6,33
7 (90/10)% 6,33
8 100%PEBD 3

Tableau Il.12La dureté Knoop moyenne pour chaque matériau.
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Figure 11.22 : Courbe de dureté Knoop en fonction de la concentration PEBD.

Comme il fallait s’y attendre, I’évolution de la dureté Knoop suit celle des propriétés
mécaniques caractéristiques usuelles. En effet, la dureté Knoop diminue avec la composition
PP/PEBD. Cependant, il semblerait que ce type de dureté est inadapté pour de tels mélanges
qui présenteraient des domaines relativement macroscopiques par rapport aux dimensions de
I’outil de caractérisation. De plus, pour apprécier la grandeur de la mesure, il faudrait que
I’opérateur soit initié aux mélanges de polymeres.

Par conséquent, compte tenu du cas spécifique des matériaux polymeéres, nous

préconisons la dureté shore.
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11.3.6.Conclusion

La caractérisation microdureté des mélanges a clairement montré un aspect prononcé de
I’élastoplastisticité des mélanges PP/PEBD. En effet, plus la teneur en PP augmente, plus les
mélanges présentent une tendance vers la fragilité. Inversement, plus la concentration en
PEBD augmente, plus les mélanges présentent une tendance vers la souplesse. Ainsi, en

jouant sur la composition, il est possible d’élaborer toute une gamme de matériaux a usage

spécifiques.
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11.4.Essais de résilience

La résilience, de symbole général K, caractérise la capacité d'un matériau a absorber les
chocs sans se rompre. Elle est mesurée sur des machines du type Charpy (éprouvette sur deux
appuis) ou lzod (éprouvette encastrée).

L'essai, qui est un essai comparatif entre matériaux, mesure I'énergie qu'il faut fournir a
un pendule pesant pour briser une éprouvette entaillée du matériau a tester.

L'essai se réalise sur une machine du type Izod. On mesure la résistance au choc du matériau.

11.4.1. Les éprouvettes utilisées

L'effet de la forme de I'éprouvette sur I'énergie de rupture est trés prononcé. La fig. 11.23
montre la forme et dimensions géométriques d'éprouvettes standardisées.
D’une entaille V a 45°et d’une épaisseur de 2.5 mm. Elles ont toutes une longueur de

63.5 mm et une section nominale de 12.7x12.7mm.

2.5
«— P 5 1
|
h 4 |

A

127

@ 31.75 - 31.75
<

¥y v

P 63.5

Figure 11.23 : Eprouvette d’une forme V
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Figure 11.24 : I’emplacement de I’éprouvette sur la machine de type Izod (Zwick).

11.4.2.Présentation de la machine de résilience
L appareil d’essai se compose d’un socle massif en fonte. Les pendules interchangeables
permettant une capacité de fonctionnement échelonnée sont stockés sur deux cotés. On

élimine ainsi les vibrations qui faussent la mesure lors du choc.

Figure 11.25: la machine de type Izod (Zwick).

——
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11.4.3.Principe de fonctionnement

L’éprouvette ayant une face entaillée est fixée de sa moitié au niveau de I’entaille. Pour
mesurer le choc, on détruit cette éprouvette en lui donnant un coup de marteau a sa face

entaillé d’une vitesse de 3.35m/s avec I’angle correspondant a la pesée sera de 150°.

Le point ou s’exerce le choc est a 22mm et la valeur de I’énergie requise pour que la
machine a essayer le choc détruise I’éprouvette par un coup (Kg.f.cm).divisée par la largeur

de I’éprouvette (dimension de long de I’entaille cm) (Kgf.cm).

La pesée de la machine a essayer est de 5 Kgf.cm, 10 Kgf.cm ,20 Kgf.cm ,40 Kgf.cm,
80 Kgf.cm et 150K gf.cm.

La valeur de choc 1zod (ax;) est donnée par la formule suivante :
. _E
aKi = - (Kgf.cm/cm)
E:énérgie requise pour détruire I’éprouvette (Kgf.cm).
b : largeur de I’entaille de I’éprouvette (cm).

11.4.4.Résultats obtenus

Les résultats associés a la résilience, pour les mélanges PP/PEBD, sont donnés

aux tableaux suivant :

N° | Désignation Concentration (w/w, %) | a ; (Kgf.cm/cm)
1 PP/PEBD (10/90) 10 90 2.80
2 PP/PEBD (20/80) 20 80 1.20
3 PP/PEBD (40/60) 40 60 0.336
4 PP/PEBD (50/50) 50 50 0.641
5) PP/PEBD (60/40) 60 40 0.361
6 PP/PEBD (80/20) 80 20 0.28
7 PP/PEBD (90/10) 90 10 0.417
8 PP/PEBD (00/100) 00 100 3.20

Tableau 11.13: Résultats associés a la résilience pour les mélanges PP/PEBD.

——
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Figure 11.26 : Courbe de résilience en fonction de la concentration PEBD.

Les résultats présentés au tableau (11.13) et a la figure (11.26) sont en accord avec ceux de
la caractérisation mécanique en traction, de la microdureté et de la morphologie ! Ainsi, les
résultats associés a la résilience en conformité avec la composition PP/PEBD. En effet, plus la
teneur en PEBD augmente plus les matériaux deviennent souples et résistant aux chocs. Par
conséquent, ce type de melanges pourraient étre destinés a la réalisation de pare-chocs
automobiles.

11.4.5.Conclusion

La caractérisation microdureté des mélanges a clairement montré un aspect prononcé de
I’élastoplastisticité des mélanges PP/PEBD. En effet, plus la teneur en PP augmente, plus les
mélanges présentent une tendance vers la fragilité. Inversement, plus la concentration en
PEBD augmente, plus les mélanges présentent une tendance vers la souplesse. Ainsi, en
jouant sur la composition, il est possible d’élaborer toute une gamme de matériaux a usage
specifiques.
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I11.1. Introduction

L’étude de la morphologie dans les mélanges de polymeéres n’est pas un probleme
simple, car il faut d’abord identifier le mode d’organisation des phases (nodulaire, Co-
continue, fibrillaire ...).La microscopie utilisée dans cette étude pour essayer de caractériser
la morphologie des mélanges étudiés, avec pour objectif la détermination fine de la
distribution des tailles de particules et éventuellement la caractérisation de I’interface entre
les phases. Le pouvoir séparateur d’un microscope est théoriquement imposé par la longueur
d’onde du faisceau incident. Pratiquement, deux limites trés importantes sont induites par

I’échantillon : la limite de contraste et la résistance limite du matériau a la dégradation.

111.2. Microscope électronique a balayage (M E B)

111.2.1.Principe et performances

Le microscope électronique a balayage est une technique microscopie électronique
basée sur le principe des interactions électrons-matiere permet d'obtenir des images de
surfaces ; pratiguement tous les matériaux solides, a des échelles allant de celle de la loupe
(x10) a celle du microscope électronique en transmission (x500.000 ou plus). Ces images
frappent en premier par le rendu tres parlant du relief et la grande profondeur de champ. Le
MEB conventionnel fonctionne dans un vide ordinaire (10” & 10°® mbar).

Les échantillons peuvent étre massifs, de dimension allant de quelques mm (Particules) a
une dizaine de cm de diameétre, ils doivent supporter le vide sans le polluer et étre
conducteurs. La préparation est en général simple.

Le MEB a pression contr6lée (dit environnemental ou low vacuum) permet
I'observation dans un vide allant jusqu'a 30 mbar, rendant ainsi possible I'examen
d'échantillons humides ou gras d'isolants sans métallisation préalable (céramiques, meétaux
corrodés), voire en présence de liquide. Equipé de détecteurs appropriés, le MEB permet de

faire entre autres de la microanalyse X, analyse élémentaire locale.

——
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111.2.2.Fonctionnement simplifié

L'image MEB est une image reconstituée : une sonde, le faisceau d'électrons, balaye la
surface de I'échantillon, un détecteur récupére de maniere synchrone un signal induit par cette
sonde pour en former une image, cartographie de I'intensité de ce signal.

Le MEB est constitué d'une source d'électrons qu'un jeu de lentilles "condenseur"
focalise sur un diaphragme, Une deuxieme lentille "objectif" refocalise ce faisceau sur
I'échantillon en un spot trés fin (<15 & 200 A). Un jeu de bobines de déflexion permet de
déplacer le faisceau et donc de balayer I'échantillon. Ceci forme la sonde.

Sous I'impact du faisceau d'électrons, il y a essentiellement :

- rétrodiffusion d'électrons du faisceau incident avec plus ou moins de perte d'énergie;

- émission d'électrons secondaires de faible énergie, provenant des couches externes des
atomes de I'échantillon ;

- émission de rayons X, concurrentiellement avec les électrons Auger;

- émission de photons UV-visible,

- écoulement d'un courant vers la masse.

Tous ces signaux peuvent servir a former une image. Le détecteur de base du MEB
récupére un mélange en proportion variable d'électrons secondaires et d'électrons
rétrodiffuses, proportion dépendant de I'énergie primaire, de la distance échantillon- objectif,
de l'angle d'incidence du faisceau primaire, du matériau observé. D'autres detecteurs
permettent de discriminer les électrons secondaires des électrons rétrodiffuses.

Le contraste (la variation locale de I'émission électronique) de I'image provient d'effets
topographiques, chimiques et structuraux, régissant la rétrodiffusion et I'émission secondaire.

Les aspects topographiques sont en général I'élément pris en compte en premier :

-effet d'inclinaison de la surface par rapport au faisceau incident (a): l'intensité

d'émission secondaire est minimale a la normale du faisceau, maximale en incidence rasante;

-effet d'aréte et de pointe (b, c): I'émission secondaire est plus intense sur des pointes et
des arétes fines et il apparait une surbrillance de celles-ci;

-effet d'ombrage : le détecteur étant monté latéralement sur le microscope, toutes les
parties de I'échantillon ne le "voient” pas sous le méme angle, et la probabilité pour les

électrons retrodiffusés d'atteindre le collecteur est plus faible pour les parties "a I'ombre™;

——
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-effet de composition de I'échantillon : un élément de numéro atomique élevé
rétrodiffuse davantage les électrons primaires, et ceux-ci excitent sur leur trajet de sortie un
surplus d'émission secondaire. Ce contraste est visible si le contraste de relief est
suffisamment doux ou si la différence de numéro atomique est suffisamment grande.

Le grandissement est déterminé par le rapport entre la surface balayée sur I'échantillon
(un rectangle de dimension variant entre quelques mm et une fraction de micrometres de
c6té), et la dimension du document final sur I'écran d'observation. Plutét que de parler de
grandissement, il peut étre judicieux de parler de la taille du champ observé.

L'image en électrons secondaires se caractérise par une trés bonne définition, jusqu'a des
grandissements compris entre x 20.000 et x 50.000 en conventionnel, et >500.000 en haute
résolution, avec des résolutions latérales limites de 10 & 200 A,

L'image en électrons rétrodiffusés a une résolution latérale au mieux de l'ordre de
0.1 mm. L'utilisation d'un détecteur spécialisé (a semi-conducteur ou a scintillateur) permet de
faire ressortir un contraste qui est fonction du numéro atomique des éléments présents. Un
élément lourd donnera un signal intense et donc une zone claire; un élément léger donnera un
signal faible et donc une zone sombre, en quelque sorte une cartographie de numéro

atomique.

Ce mode de fonctionnement nécessite une surface plane pour minimiser le contraste d

au relief.

111.3.Types d'utilisation du MEB et les instruments spécialisés en

conséquence

J L’imagerie "de base", prolongement naturel de la microscopie optique,
couvrant des grandissements de x25 a x10.000, avec un maximum occasionnel de

x30.000 a x50.000. (géologie, métallographie, polymeére, granulométrie, etc.).

J I'imagerie en mode "L6w vacuum", pour des échantillons aqueux, gras,
a fort dégazage ou isolants (biologie, agroalimentaire, papier, géologie, etc.). Les

grandissements sont du méme ordre que pour I'imagerie "de base".

° I'imagerie dite "haute résolution”, ou tout I'instrument est optimisé pour
atteindre  la résolution ultime et faire facilement des observations dans des
grandissements de x50.000 a x400.000,. Ce type d'instrument permet des observations
a tres faible énergie primaire, ce qui donne une grande richesse de détails, déja a des
grandissements faibles (x2000 a x10.000).

——
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111.3.1.Protocole d'observation en MEB
L'appareil étant prét au fonctionnement et sous vide :
- Introduire I'échantillon ;
- Choisir la distance de travail ;
- Choisir I'énergie primaire et I'enclencher des que le vide l'autorise ;

- Mettre la tension sur le photomultiplicateur

Cartographie :

Sonde : "‘ y

Balayage &
Sourced’éléctron f :

Condenseur

Objectif ~——————]

Cor.d' Astigmati

diaphragmes —_

Détection :
r—Détécteurs
Echantillon : L Systéme de
Platine gonio visualisation

Figure 111.1 : dispositif du MEB

I11.4.Pour prendre une photo
- Veiller a ce que le filament soit bien réglé pour éviter les fluctuations pendant la
prise de vue. En FEG, veiller que le courant d'extraction soit stable pendant le temps de la

prise de vue.

- Régler courant et diaphragme aux valeurs optimales pour le grandissement choisi (voir
ci apres). - Régler la mise au point et I'astigmatisme a un grandissement au moins double de

celui choisi pour la photo.
- Régler le contraste et la brillance selon les indications du fabricant de I'appareil.

- Ne pas faire bouger la colonne pendant la prise de vue. En haute résolution et a fort

grandissement, ne pas parler, particulierement les voies graves.

——
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I11.5.Avant de sortir I'échantillon
-Eteindre le filament et la H.T.

-Si ce n'est pas automatique, couper la tension du PM, particulierement s'il n'y a pas

de sas.

-Remettre les mouvements X, Y, Z et les rotations a leur "zéro".

-Remettre le grandissement au minimum et le courant condenseur a une valeur

moyenne.
-Baisser I'éclairage de I'écran (écran analogique).

I11.6.Préparation et montage des échantillons

e Découpage des échantillons de 5mm.
e Nettoyage des échantillons a I’aide d’une scie électrique 230V.
e Les échantillons se montent en général sur des plots en laiton ou en dural de forme
imposée par le microscope.
e La position en hauteur doit étre ajustée avec un gabarit, pour avoir le plan objet a la
bonne hauteur dans le microscope.
(Le montage sur ce plot peut se faire a I'aide de colles diverses ou par blocage mécanique par

des vis et des languettes.)
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Figure 111.2 : Microscope électronique a balayage(MEB).

111.6. Morphologies des surfaces et facies de rupture obtenue par

microscope électronique a balayage du mélange PP/PEBD

La caractérisation morphologique via la microscopie électronique a balayage nous a
permis de mettre en évidence I’aspect binaire des mélanges PP/PEBD compte tenu de leur
incompatibilité, d’une part, et la nature de la rupture d’autre part. En effet, compte tenu de la
fragilité relative du PP, nous remarquons sur les différents facies de rupture des échantillons
la nature ductile du PEBD, d’ou I’observation d’un phénomeéne d’orientation fibrillaire du

PEBD caractérisé par sa souplesse.

——
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Figure 111.3: Micrographie (a) : mise en évidence de I’hétérogénéité du mélange a 2 phases ;
Micrographie (b) : Morphologie du faciés de rupture du type élastoplastique observé par
microscopie électronique a Balayage pour le mélange PP/PEBD (10/90)%.
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Figure 111.4: Micrographie (a) : mise en évidence de I’hétérogéneité du mélange a 2 phases ;
Micrographie (b) : Morphologie du faciés de rupture du type élastoplastique avec
I’augmentation de la teneur en PP observé par microscopie €électronique & Balayage pour le
mélange PP/PEBD (20/80)%.
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En comparant les morphologies des mélanges PP/PEBD (10/90) et PP/PEBD (20/80),
il est clairement montré que I’évolution du facies de rupture du mélange dopé a 20% de PP
présente une rupture plutét fragile en comparaison a un dopage de 10%.
Ainsi, d’une maniére générale, plus le teneur en PP augmente, I’aspect fragile de I’éprouvette
est prépondérant telle qu’il est clairement montré par les micrographies représentées aux

figures ci-dessous.
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Figure 111.5: Micrographie (a) : mise en évidence de I’hétérogénéité du mélange a 2 phases ;
Micrographie (b) : Morphologie du faciés de rupture du type élastoplastique avec
I’augmentation de la teneur en PP observé par microscopie électronique a Balayage pour le
mélange PP/PEBD (40/60)%.
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Figure 111.6: Micrographie (a) : mise en évidence de I’hétérogénéité du melange a 2 phases ;
Micrographie (b) : Morphologie du faciés de rupture du type élastoplastique avec
I’augmentation de la teneur en PP observé par microscopie électronique a Balayage pour le
mélange PP/PEBD (50/50)%.
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Figure 111.7: Micrographie (a) : mise en évidence de I’hétérogeneité du mélange a 2 phases ;
Micrographie (b) : Morphologie du faciés de rupture du type élastoplastique avec
I’augmentation de la teneur en PP observé par microscopie électronique a Balayage pour le
mélange PP/PEBD (60/40)%.
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Figure 111.8: Micrographie (a) : mise en évidence de I’hétérogénéité du mélange a 2 phases ;
Micrographie (b) : Morphologie du faciés de rupture du type élastoplastique avec
I’augmentation de la teneur en PP observé par microscopie électronique a Balayage pour le
mélange PP/PEBD (80/20)%.
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Figure 111.9: Micrographie (a) : mise en évidence de I’hétérogénéité du mélange a 2 phases ;
Micrographie (b) : Morphologie du faciés de rupture du type élastoplastique avec
I’augmentation de la teneur en PP observé par microscopie électronique a Balayage pour le
mélange PP/PEBD (90/10)%.
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Figure 111.10: Micrographie (a) : mise en évidence de I’hétérogénéité du mélange a 2
phases ; Micrographie (b) : Morphologie du facies de rupture du type élastoplastique avec
I’augmentation de la teneur en PP observé par microscopie électronique a Balayage pour le

mélange PP/PEBD (00/100)%.
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111.7.Conclusion

La caractéerisation microstructurale des mélanges a clairement montré un aspect
prononcé de I’élastoplastisticité des mélanges PP/PEBD. En effet, plus la teneur en PP
augmente, plus les mélanges présentent une tendance vers la fragilité. Inversement, plus la
concentration en PEBD augmente, plus les mélanges présentent une tendance vers la

souplesse. Ainsi, en jouant sur la composition, il est possible d’élaborer toute une gamme de

matériaux a usage spécifiques.
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Conclusion générale

Dans le cadre de la préparation de notre mémoire de fin d’études nous avons
entrepris une étude portant sur la caractérisation mécanique et morphologique de
mélanges de polymeres obtenus par une voie industrielle dans une usine de transformation

de matiéres plastiques.

Les résultats obtenus sont satisfaisants et sont en accord avec certaines références
dans le domaine. De plus, ces résultats présentent une cohérence significative entre les
differents tests expérimentaux mis en ceuvre dans cette étude. Par consequent, compte
tenu de la convergence de ces résultats, nous sommes en mesure de dire que les phases

d’élaboration et de caractérisation sont réussies.

En guise de perspective, nous proposons de continuer le travail de caracterisation
mécanique en dynamique, de rhéologie, spectrale.
Enfin, nous espérons que cette modeste contribution soit prise en considération

du point de vue industriel.

——
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