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Introduction Générale

Introduction générale

L'utilisation généralisée des matériaux plastiques offre des solutions de fabrication simples,
des réalisations fiables et esthétiques grace a la variété des procédes de mise en forme tels que
I'injection, I'extrusion et le thermoformage. De plus, leur colt compétitif les place en
concurrence directe avec d'autres matériaux tels que les métaux et le bois.

Le polyéthyléne (PE) représente I'un des plastiques les plus largement utilisés a travers le
monde. Il est présent en nombre important dans divers secteurs d’industries. En effet, le PE
est essentiel pour I'emballage économique des produits alimentaires, permettant ainsi de
prolonger leur durée de conservation. Il joue également un role crucial dans le transport
sécurisé de produits chimiques, I'acheminement d'eau potable vers les populations, la
protection des carrosseries de voitures neuves contre les égratignures, et bien d'autres
applications pratiques de la vie quotidienne.

Le PEHD : polyéthyléne haute densité et le PEBD : polyéthyléne basse densité sont deux
polyéthylenes de propriétés mécaniques de résistances différentes. Cette différence dans les
propriétés mécaniques implique des applications différentes.

Les polyéthylénes haute densité (PEHD) sont largement utilisés pour fabriquer des caisses en
plastique hautement résistantes, des canoés-kayaks, des emballages de produits détergents,
des bidons d'huile moteur, des bouteilles de lait, des bouteilles de shampoing, des flacons de
médicaments, ainsi que des bouchons pour les boissons gazeuses. lls sont également utilisés
dans la fabrication de conduites et de filets de signalisation pour les conduites.

Les polyéthylénes basse densité (PEBD) trouvent principalement leur utilisation dans
I'emballage des denrées alimentaires et de divers produits industriels, ainsi que dans des
applications telles que la cablerie, les ggomembranes, les films d'étanchéité. De plus, ils sont
utilises sous forme de tuyaux ou pour créer des mélanges maitres dans diverses industries.

Le mélange de polymeére est une alternative pour générer de nouvelles propriétés de deux
composants polymeriques différents. L’industrie des polymeéres peut tirer profit de ces
nouvelles formulations surtout si cela concerne le recyclage de déchets post production
(déchets d’usine).

Dans notre travail, nous nous sommes intéressés au mélange de deux polymeéres : le PEHD et
le PEBD. Le PEBD utilisé est un produit récupéré des déchets industriel résultant de la
production par procédé de calandrage de sachets de lait.

L’¢tude porte sur I’optimisation des propriétés physico-chimiques et mécaniques de ces
mélanges PEHD/PEBD recyclé.

Ce manuscrit expose les activités que nous avons entreprises pendant notre stage au sein de
I'entreprise nationale SISCOPLAST sise a Draa-EI-Mizan. Au cours de cette période, nous
avons accompli la premiére phase du stage, laquelle impliquait le passage des mélanges par
les procédés d'extrusion dans, le but d’homogénéiser les mélanges PEHD/PEBD recyclé, et
d'injection plastique pour I’obtention d’éprouvettes normalisées. Les mélanges élaborés et
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caractérisés sont au nombre de 11 mélanges : (100/0%), (90/10%),(80/20%),(70/30%),
(60/40%), (50/50%), (40/60%), (30/70%),(20/80%), (10/90%) et (0/100%) (PEHD/PEBD)

La deuxiéeme étape de notre étude consiste a la caractérisation physico- chimique et
mécanique de ces mélanges élaborés.

Ce mémoire est subdivisé en quatre chapitres :

Le premier chapitre, fait I'objet d'une synthese bibliographique qui portera sur les généralités
sur les polymeres en se concentrant sur de nos mélanges soient le polyéthyléne haute densité
(PEHD) et le polyéthylene basse densité (PEBD).

Dans le deuxiéme chapitre, on présentera quelques techniques transformations des polymeéres
et leurs procédés de mise en ceuvre, notamment le procédé d’extrusion et le procédé
d’injection.

Les matériaux d’études, le matériel et les techniques de caractérisation utilisés dans notre
travail sont présenter dans le chapitre trois.

Le quatrieme chapitre rassemble les résultats et interprétations des différentes courbes
obtenues de la caractérisation des nos mélanges. Des discussions porteront sur ces resultats.

A la suite de cette étude, nous terminons par la conclusion et des perspectives
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Chapitre 1 Généralité sur les polyméres

I .1 Introduction

Les polymeres appelés communément « matiere plastiques », sont indissociables de notre
environnement et de notre vie pratique. Aujourd’hui les polymeéres naturels qui comprennent
des matériaux tels que le bois, le caoutchouc, la laine, le coton, la soie le cuir et le papier ont
été compléte par des centaines de polymeres synthétiques tel que : le PE, PP, PA, PS.... [1]

I .2 Généralité sur les polymeéres

I .2.1.Le monomeére

Un monomere est une substance, le plus souvent organique ; utilisée dans la synthése des
oligomeres et des polymeéres au cours d’une réaction d’oligomérisation ou de polymérisation.
[2]

Le mot monomere vient du grec monos, un seul ou une seule ; et meros. [3]

I.2.2. Le polymere

Un polymere comporte plusieurs monomeéres, c¢’est une grande molécule constituée d'unités
fondamentales appelées monomeéres (ou motifs monomeres) reliées par des liaisons
covalentes, pour en faire des composes de masse moléculaire élevée(Macromolécules)

Le terme macromolécule est souvent utilise a la place de polymeére. [2]

I .2.3. La polymérisation

La polymérisation désigne la réaction chimique de fabrication des macromolécules.

C’est la réaction qui, a partir des monomeéres, forme en les liants, des composés de masse
moléculaire plus élevée : les polymeres ou macromolécules. Les noyaux des monomeres sont
le plus souvent constitués d'un atome de carbone (molécules organiques). [2]

1.2.3.1. La polymérisation par étape(polycondensation)

La polycondensation est une réaction chimique au cours du quelle il y a libération d’une
molécule d’cau, d’ammoniac ou de glycol, les monoméres s’associent avec élimination
simultanée d’atome ou de groupes d’atomes. Les polyamides, les polyesters et certains
polyuréthannes sont les exemples typiques de polymeéres obtenus par polycondensation[3].

CozH

C O, HC—-CH O
HC” SCH 2
n | | +nHO—H,C—CH,OH — c £c + nHO
HCS o~ HC=CH 0—CH2-CH2-09—

I n

COH

Figure I.1. Reaction de polycondensation pour le polyéthylene téréphtalate

1.2.3 2.La polymerisation en chaine (polyaddition)

On additionne les monomeres : il n’y a pas perte d’atomes dans la polymérisation en chaine ;
les monomeres s’associent sans réaction d’élimination simultanée, la réaction par addition ne
génere que des polymeres de longueurs spécifiques sans aucun sous-produit, ¢’est le procéde
le plus utilisé dans I’industrie : le polyéthyléne (PE), le polypropyléne (PP), les polyesters
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(PS), et les chlorures de polyvinyle (PVC) ; sont des polymeéres obtenus par polyaddition.
Comme toute réaction en chaine, cette polymérisation comporte les étapes suivantes :

» L’amorgage (formation des centres actifs a partir des monomeéres)

» La propagation (croissance des chaines de polymeéres par addition successive).

» Laterminaison (destruction du centre actif et interruption de la croissance des chaines).

La polymérisation peut étre radicalaire, cationique ou anionique selon la nature de
I’espace active. Dans les cas des polymérisations radicalaires les plus courants, 1’amorgage
s’effectue sous ’action de la chaleur, par irradiation ou par des molécules spécifiques. Les
especes actives sont des radicaux libres [3].

Exemple de formation du polyéthyléne

Polymérisation

H,C=CH, _— —CH;—CH;—CHy
+ot
Monomére d'éthyléne Polymeére de polyéthyléne

Exemple de formation du polystyréne

H; H
H,c——=CH ‘60 —C
| | n

n HC’-’///’ \\CH X HT";//’ \l‘
Hl\\\c/LLH HC\\:\\C/CH
H H

Figure 1.2 .Polymérisation par addition (formation du polyéthyene) et du polystyréne

I .2.3.3. Le degré de polymérisation

C’est le nombre total de monomeres contenus dans une macromolécule.

n s
. note: (- )
monomere n
polymére

Figure I .3. Modéle schématique de la synthése d’un polymere [4]

La lettre n est appelée « degré de polymérisation » ou « indice de polymérisation
Lorsque ce degré de polymérisation (DP) est inférieur a 30, on parle d'oligomere et lorsqu'il
est supérieur a 30, c'est un polymere. [2]

I .3 Classifications des polymeres
Il existe plusieurs modes de classification des polymeéres selon divers criteres :
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I .3.1 Selon leur nature chimique: On distingue:
> Polyméres minéraux :

IIs sont constitués soit de chaines renfermant un seul corps simple : diamant, graphite,
phosphore, soufre...Ou de chaines renfermant plusieurs hétéroatomes : (silicates acides poly
phosphoriques, chlorure de polyphosphonitrile).

» Polyméres organiques :
C’est la classe la plus riche comme : les poly dienes, les polyacryliques, les polyamides, les

polyvinyles.

» Polymeéres mixtes :
Doués de propriétés intéressantes dont une bonne résistance thermique (~300°C — 350°C)
comme les silicones. [4]

I .3. 2. Selon leurs origines
On peut classer les polymeéres en trois groupes :

» Les polyméres naturels :cellulose, caoutchouc naturel, etc.

> Les polymeres artificiels :( dérivés des polymeéres naturels) : nitrate et acétate de
cellulose, (caoutchouc fortement réticulé par le soufre)

» Les polyméres synthétiques : produits par des réactions de polymérisation en chaine

ou de polycondensation [5]

I .3.3 Selon leur structures des chaines: (dimensionnalités)
Les polymeres peuvent encore étre classés en trois catégories :

» Polymeres linéaire ou monodimensionnel
Une macromolécule linéaire peut étre tres schématiquement représentée par un trait continu
divisé en intervalles représentant chacun une unité monomeére (figure I 4). [6]

Figure.l.4. Représentation de la chaine d’un polymeére linéaire. [6]

» Polymére bidimensionnelle
IIs se présentent sous la forme de feuillets bidimensionnels, d'épaisseur comparable a celle des
molécules simples (figure I .5) [6]
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e
iy
P

Figure.l.5 : Représentation schématique d’un polymére Bidimensionnel : le carbone graphite.

[6]

» Polyméres tridimensionnelle
Les liaisons se développent dans les trois dimensions (formation d'un réseau
tridimensionnel)et un élément de volume d'un tel systeme peut étre représenté comme sur la

figure I .6.[6]

Figure. I. 6. Représentation schématique d’un polymeére Tridimensionnel. [6]

I .3.4. Selon leurs morphologies
» Polymére amorphe
Dans la structure amorphe, les macromolécules sont flexibles et disposées de facon aléatoire.
Elles donnent un corps assez homogene. En général, les polyméres amorphes employés sans
adjonction d'autres substances, sont transparents. C'est le cas par exemple des films de.
Polymethymethacrylate (PMMA), pvc
La structure amorphe correspond aussi bien a la structure des polymeres a I'état fondu, qu'a
celle des polymeéres a I'état vitreux, qui peuvent étre considérés comme desliquides figés. On ne

décéle aucun ordre a I’aide des rayons X, on observe un halo amorphe. [8]

Figure I .7. Structure d’un polymére amorphe
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» Polymeére semi cristallin

La cristallinité des polymeres désigne 1’arrangement des chaines moléculaires en un réseau
atomique ordonné (plus complexe que des métaux).

Des chaines peuvent étre des zigzags plans régulierement organisés comme dans le
polyéthylene (PE), ou des hélices comme dans le PP. [8]

Modele des spheres

¢ =0.255 nm

~,

]b=0.494n|||

b= 0494 hm
a=0.74Inm

(d) (e)

U] (2)
Figure 1.8 : Structure cristalline du polyéthyléne [9]

On distingue plusieurs mailles élémentaires correspondant chacune a un polymere bien
défini : le polyethylene cristallise selon une maille orthorhombique figure 1.8, le
polypropyléne selon une maille monoclinique, le PET selon une maille triclinique...

I .3.5Selon leur importance économique

Pour les polyméres comme pour tout produit industriel, il existe une corrélation entre le
tonnage et le prix. Ceci permet de distinguer trois grandes catégories de polymeres
commerciaux :

» Les polymeres de grande diffusion
Dont le volume des ventes et de productions est éleveé et dont le prix est faible Exemple : le
Polyéthylene (PE), Polypropylene (PP), Polystyréne (PS), Polychlorure de vinyle (PVC).

» Les polyméres a haute performance
les polymeéres nanostructures et les hydrogels sont souvent trés spécialisés et ne sont pas
utilisés dans des applications de masse. lls sont principalement utilisés dans des domaines de



Chapitre 1 Généralité sur les polyméres

pointe tels que la recherche biomédicale, la nanotechnologie, la médecine régénérative, etc.

En raison de cette spécialisation, leur marché est restreint, ce qui limite leur volume de ventes.
» Les polymeres techniques

Dont le volume et le prix sont intermédiaires entre les deux catégories précédentes Exemple :

polyamide, polyéthylene téréphtalate (PET) [10]

I .3.6 Selon les usages technologiques

On peut distinguer :

e Les fibres synthétiques (nylon, tergal) ou naturelles (coton, soie).

e Les plastiques : ce sont les plastiques au sens large, regroupant les thermodurcissables et les
thermoplastiques.

e Elastomeéres : Doués de propriétés élastiques et / ou caoutchouteuse.

e Caoutchoucs synthétiques : polyméres du butadiéne de 1’isopréne chlorure.

e Caoutchoucs naturels [11]

I .4. Propriétes des polymeres

I .4.1. Les propriétés physiques

Rappelons qu'il existe une grande variété de matieres plastiques, tout comme il existe un
grand nombre d'alliages métalliques

Les propriétés physiques des matériaux polymeres sont une moyenne de celles des
composants quand il s'agit de masse volumique ou de la reprise d'humidité. Pour le reste, ces
matériaux sont souvent inhomogénes et il n'y a pas de régle d'addition pour prévoir les
propriétés physiques a partir de celles des composants [12]

» Lamasse volumique
Masse volumique des matieres plastiques est peu élevée. La légéreté des polymeres est sans
aucun doute une des qualités qui a le plus largement contribué a leur diffusion.
En ce qui concerne le rapport (résistance a la traction / masse volumique), certain polymeére
sont en fait supérieurs bien a des matériaux métalliques [13]

La faible masse volumique des plastiques est due au faible poids atomique des principaux
atomes de leurs chaines (principalement I'hydrogene et le carbone :

I .4.2. Les Propriétés thermiques

» Lestempératures
La température de transition vitreuse "'Tg" et la température de fusion "Tf" sont les deux
températures fondamentales nécessaires dans I'étude des matériaux polymeres.
Les températures caractéristiques d'un seul et méme matériau peuvent alors étre classées de la
facon suivante :
Température de transition vitreuse < Température de cristallisation < Température de

fusion < Température de décomposition thermique.[13]
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I .4.3. Propriétés électriques

De par la nature méme des liaisons atomiques qui existent dans les polymeéres (Liaisons
covalentes le long des chaines, liaisons de Van der Waal ou ponts hydrogéne entre les
chaines), ceux-ci ne comprennent aucun porteur de charges électriques (électron ou ions).

Les matieres plastiques ont donc une résistivité tres élevée et constituant par conséquent
d’excellents isolants ¢lectriques. Le comportement des polymeres sous champs électriques de
haute fréquence, dépend de la polarité de la molécule. Sur ce plan, les polyéthylénes et les
polypropylénes, grace a leur structure réguliére constituée uniquement d’atomes de carbones
et d’hydrogene, sont les plus intéressants [13]

On peut ainsi isoler des cables électriques de haute fréquence avec ces polymeéres.

I .4.4. Propriétés mécaniques

La grande majorité des polymeres sont utilisés pour supporter des charges, c’est-adire qu’ils
ont une fonction mécanique. Pour assurer cette fonction souvent critique, il convient de
dimensionner correctement les piéces de structures, afin d’assurer leur résistance mécanique
et leur durée de vie en service. Les propriétés mécaniques des polymeres sont fortement
influencées par la température et la vitesse de déformation. Pour un méme matériau, une
augmentation de la température conduit a un comportement évoluant de fragile a ductile, de
méme qu’une décroissance de la vitesse de déformation [13]

1.5. Comportement mécanique des polymeres

Un grand nombre des parametres utilisés pour caractériser les matériaux, tel que le module
d’élasticité ; la résistance a la traction, la résistance aux chocs et la limite a la fatigue, servent
également a décrire les propriétés mecaniques des polymeéres.

La plupart des caractéristiques mécaniques des polymeéres varient beaucoup en fonction de la
vitesse de déformation, de la température et la natures chimique du milieu (présence d’eau,
d’oxygene, de solvants organiques...)

Le but implicite des essais mécaniques est d’établir I’équation d’état : f (o0,¢,¢,t,T) =0
permettant de prédire le comportement du polymere en toutes circonstances.

1.5.1. Comportement contraintes—déformations

1.5.1.1. Essai de traction

Parmi tous les essais mécaniques, l'essai de traction est certainement l'essai le plus
fondamental. 1l sert a déterminer les principales caractéristiques mécaniques usuelles telles
que le module d‘¢lasticité, la contrainte au seuil d’écoulement, la contrainte au plateau de
plasticité, la contrainte et lI'allongement a la rupture.

La figure ci-dessous présente 4 types de comportements contrainte- déformation des
matériaux polymeres issus des essais de traction.
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Figure 11.9. Différents comportements de polymeres en traction [14]

R rupture
Sy et Sy seuils d’écoulement haut et bas
SC. seuil conventionnel pour la déformation spécifiée

. La courbe | illustre le caractére en contraintes déformation d’un polymeére fragile dont
la rupture s’accompagne d’une déformation €lastique.
o La courbe Il montre que le matériau polymeére ressemble a celui de nombreux

matériaux meétalliques : la déformation élastique initiale est suivit d’une déformation
plastique. C’est le comportement d’un matériau élasto-plastique avec seuil d’écoulement.

J La courbe 11l montre le comportement mécanique d’un polymeére plastique sans seuil
d’écoulement.
. La courbelV correspond a des déformations entiérement élastiques, analogue a celle

des caoutchoucs (déformations réversibles prononcées résultant d’une contrainte faible), c’est
le comportement mécanique des élastomeres.

J La courbe V paralléle a la tangente a 1’origine de la courbe III au point d’abscisse ¢ et
d’ordonnée nulle.

Figure 1.10 ci-dessous donne des exemples de courbes contraintes déformations de quelques
polymeres usuels.

10
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Figure 11.10. Différents comportements de polymeéres usuels en traction [14]

1.5.1.2. Les éléments influents sur le comportement contrainte—déformation

o Incidence de la température sur le comportement mécanique
La température a une influence sur le comportement contrainte-déformation.

augmentation de température entraine :
1) Une diminution du module d’élasticité,

2) Une baisse de la résistance a la traction,

3) Une hausse de la ductilite.

Une

La figurel.11 illustre le comportement contrainte déformation du Plexiglas, le matériau est
entierement fragile a T=4°C et devient parfaitement ductile a T=50°C et 60°C (déformation

plastique tres importante).

11
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Figurel.11. Incidence de la température sur le comportement contrainte-déformation du
PMMA[3]

e Latempérature de transition vitreuse Tg :
La température de transition vitreuse Tg est tres importante, en dessous de cette température,
les macromolécules sont peu déformables et rigides (état vitreux).

A module
y (100 %)

T IV
l T N
: i ™ (65%)
i § (40 %)
. ‘ (25 %)
| polymére amorphe (0 % cristallin)
|

— e S— — — -
Ty température (° C)

Figure 11.12 Evolution de la rigidité du Polymére en fonction de la température et du degré de
cristallisation [15]

Au-dessus de cette température, les mouvements des chaines sont rendus possibles dans les
zones désordonnées amorphes permettrons des déformations plus importantes. Et plus facile
(le module chute a partir de Tg).

o Incidence de la vitesse de déformation sur le comportement contrainte- déformation
La vitesse de déformation peut également exercer une influence importante sur les propriétés
mécaniques. En geneéral toute diminution de la vitesse de déformation a la méme influence
qu’une augmentation de la température, c.a.d. que le matériau devient plus mou et plus
ductile.

12
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Figure 11.13. Incidence de la vitesse de déformation et de la température sur le comportement
contrainte-déformation des polymeéres [15]

e Incidence de la masse molaire sur le comportement contrainte- déformation

On observe que la résistance a la traction des polymeres augmente avec la masse molaire :
-plus le degré d’enchevétrement dans la zone amorphe est grand, plus la masse molaire en
nombre est grande, plus le polymére est résistant (de petites chaine se démélent plus
facilement pour casser).

-la liaison inter cristallites, partie amorphe (de grandes chaines participant a différents
domaines cristallins assurent la liaison inter cristallites), plus ces liaisons sont importantes
plus le polymeére semi-cristallin est résistant.

En termes mathématiques, la résistance a la traction (R,,) est fonction de la masse molaire
moyenne en nombre selon 1’équation suivante :

A
(Rim) = Rpoo — M_n

Ou R, €5t la résistance a la traction pour une masse infinie, et A, une constante.[3]

e Incidence du degré de cristallinité sur le comportement contrainte- déformation

Pour les polyméres partiellement cristallins, le taux de cristallinité (c.a. d le volume de
matiere bien ordonnée)influence les propriétés mécaniques.

Les liaisons de van der waals existant entre les segments adjacents de chaines moléculaires
sont d’autant plus fortes que les chaines deviennent serrées et compactes. Ces liaisons
deviennent moins importantes dans les régions amorphes en raison du défaut d’alignement
des chaines. En conséquence, le module d’élasticité des polyméres semi-cristallin augmente
fortement avec le degré de cristallinite.

e Incidence de la préformation par étirage sur le comportement contrainte-
déformation

Parmi les procédés employés sur une base commerciale pour accroitre la résistance
mécanique et le module d’¢élasticité d’un polymere, on recourt fréquemment a la déformation
de traction permanente. Ce procédé appelé étirage des polymeres correspond au durcissement
structural des métaux. Lorsque le polymére est étiré avec chauffage, il ne conserve sa
structure moléculaire orientée que s’il est rapidement refroidi a la température ambiante.
Ledegré de rigidité et de résistance varie selon I’ampleur de la déformation du matériau. Par
ailleurs les propriétés des polymeres étiré sont fortement anisotropes.

13
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o Incidence du traitement thermique sur le comportement contrainte- déformation

Le traitement thermique (ou recuit) des polymeres semi-cristallin modifie la taille et le degré
de pureté des cristallites ainsi que la structure sphérolitique.

L’augmentation de la température du recuit des matériaux non étirés a les conséquences
suivantes :

Un accroissement du module d’élasticité ;

Une augmentation de la limite d’¢élasticité ;

Une diminution de la ductilité.

Ces effets imputables au recuit des polymeres sont contraires a ceux généralement observeés
dans les métaux.

Les effets du recuit sont contraires lorsqu’il s’agit d’un polymeére étiré (fibres et pellicules)

I .6 le polyéthylene
I .6.1. Historique

L'histoire et le développement du polyéthylene est assez récente. A partir des expériences
développées au début des années 30 par la "IMPERIAL CHEMICAL INDUSTRIES"
(Angleterre), a été obtenue une substance blanche et pale résultant de I'essai de faire réagir de
I'éthyléne a haute pression (1000 a 3000 kg/cm3). Cette substance fut identifiée comme de
I'éthyléne polymere ce polyéthyléne est couramment appelé polyéthyléne a basse densité. [7]
Bien que l'industrie de transformation des polymeres ne mobilise que quelque pour cents de la
production pétroliere et gaziere. Des statistiques récentes montrent que plus de 90% des
systemes de distribution des gaz nouvellement installer sont fait en polyéthylene (PE) en
raison de son cout relativement faible, sa facilité d’installation et de sa durabilité, sachant que
40% approximativement de PE produit dans le monde était de polyéthyléne haute densité
(PEHD) [1]

Les essais réalisés sur le polyéthylene révélérent d'excellentes propriétés diélectriques et de
haute résistance. Concrétement, sa resistance a I'eau en fait un parfait isolant pour les cables
sous-marins.[7].

I .6.2. Définition

Le polyéthyléne est un polymeére thermoplastique obtenu par la polymérisation (polyaddition)
des monomeéres d'éthylene (CH2=CH2), Le polyéthyléne est translucide, facile a manier et
résistant au froid.Cette matiere plastique représente a elle seule environ un tiers de la
production totale des matiéres synthétiques et constitue la moitié des emballages plastiques.
Le recyclage des produits usés en PE a pris de plus en plus dimportance, 50% du PE
constituant les sacs poubelle sont recyclé [16]

La formule semi développée du polyéthyléne est :

oo
T
H H/,

Figure 1.14.La formule semi développée du polyéthyléne
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Chapitre 1 Généralité sur les polyméres

Figure 1.15 Schéma représentatif du polyéthylene

Il existe différents polyéthylénes classés en fonction de leur densité, celle-ci dépend du
nombre et de la longueur des ramifications présentes dans le matériau :

- Le PEHD, polyéthylene haute densité ;

- Le PEBD, polyéthyléne basse densité ;

- Le PEBDL, Le polyéthyléne de basse densité linéaire ;
- Le PEMD, Le polyéthylene moyenne densité

/\;\/\/\/\/\/\/

PEhd densité > 0,958 1 a5 ramifications/1 000 carbones

BT e o

PE md (moyenne densité) 0,935 < d < 0,955

PEbd  densité > 0,935 20 a 40 ramifications/1 000 carbones
Figure 1.16.Schématisation des ramifications dans les polyéthylénes[14]

1.6.3 structure de polyéthylene & haute densité et le polyéthylene a base densité

Le PEBD est plus ramifié que le PEHD, ce qui signifie que les chaines ne s’assemblent pas
bien entre elle, la structure de PEBD donne une densité plus faible et une flexibilité plus
grande a celle qu’on peut obtenir dans le cas PEHD, qui se cristallise pour donner un solide
rigide [17]

a) b)

Figurel.17. : structure du Polyéthyléne
a) Structure du PEHD et b) Structure du PEBD [17]
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Chapitre 1 Généralité sur les polyméres

I .6.4. Procédés de fabrication des polyéthylénes
Deux technologies de polymérisation de I'éthylene ont été mises en évidence :
» La polymérisation par voie radicalaire, par Imperial Chemical Industries (1.C.1I), ce
procédé donne naissance au polyéthylene basse densité [18]
» La polymeérisation par voie ionique, opérant a basse pression qui conduit a un
polyéthyléne de haute densité ou a un polyéthyléne de basse densité linéaire [18]

I .6.5. Domaine d’utilisation du polyéthyléne
Le polyéthylene est utilisé dans plusieurs domaines tel que :
> L'isolation et la protection des cables électriques
» La Tuyauterie : pipe a gaz naturel et eaux...etc.
» L'industrie alimentaire : bidon d'huile...etc.
» Les équipements de navire et de voiture...etc.

I .7 Le polyéthylene a haute densité (PEHD)

I .7.1 Présentation

Le PEHD est un thermoplastique blanc, moins translucide et plus rigide que le PEBD. La
molécule de PEHD est un long assemblage linéaire de 500a 1000 molécules de I'éthyléne
pratiquement sans ramifications qui se cristallise pour donner un solide rigide.

Le polyéthylene haute densité(PEHD) est obtenu par la polymérisation cationique catalysée
de I'éthyléne. On utilise principalement les catalyseurs Ziegler-Natta et les catalyseurs a base
de chrome (procédé de Philips) réduits et actives a haute température (400°C-800°C) [19] sa
masse volumique est la plus importante de tous les polyéthylénes et varie entre 0.955 et 0.970
glcm®

I .7.2 Propriétés des polyéthylenes a haute densité

> Les propriétés mecaniques
A 23°C les polyéthylénes a haute densité sont au-dessus de leur température de transition
vitreuse (Tg =-100°C), leur phase amorphe est caoutchouteuse, et ceci est sensible au niveau
des propriétés mécaniques.
La nature para fini que du polyéthyléne & haute densité, en fait un matériau avec de bonnes
propriétés de frottement (surtout sous forme injectée) ; les facteurs de frottement dynamique
pour une vitesse donnée sont indépendants de la pression de surface (s=0,15 a 0,25), pression
admissible<10N/mm?2, vitesse <2m/s.

On résume les différentes caractéristiques de ce matériau dans le tableau I .01 [20]

Tableau I .1.Propriétés mécanique des polyéthylenes a haute densité [20]

Propriétés Unités PEHD

Masse volumique g/cm®  |>0.955
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Chapitre 1 Généralité sur les polyméres
Indice de fluidité (190°C) g/10min |0,3-18

Contrainte au seuil d’écoulement MPA 25-30

(traction)

Résistance a la rupture MPA  |30-35

Allongement rupture % 500-1100

Module d’¢lasticité en traction MPA  |800-1100

> Les propriétés physiques
Les polyéthylenes a haute densité sont opaques en forte épaisseur et transparents en films
L’augmentation de la cristallinité se traduit par une diminution de la stabilité et de la
diffusivité (dance de la perméabilité) des diffusants car leur transport ne peut s'effectuer dans

la phase amorphe (tableau I .2) [21]

Tableau I .2. Propriétés physique du PEHD [21]

Transmission

lumineuse

Masse volumique

g/cm3

Absorbation d’eau
%

Taux de cristallinité
%

Mauvaise

0,95

0,01

70a80

> Les propriétés chimiques
Les polyéthylénes a haute densité possedent une grande stabilité chimique, a des températures
inférieures a 60°C, ils sont pratiquement insolubles, ils ne sont attaqués ni par les acides (sauf
oxydants), ni par les bases, ni par les solutions de sel. Ils sont insolubles dans I'eau, mais ils
sont sensibles a I'état naturel a l'action des ultraviolets en présence d'oxygene (air) ; pour cela,
ils sont chargés de poudres de carbone, 2 a 3% ou de stabilisantes lumieres. lls sont sensibles
au feu et a la fissuration sous contrainte en présence de savon, alcool...etc.[22]

» Les propriétés thermiques
En absence de contraintes, le polyéthyléne a haute densité peut supporter une température de
110°C a 120°C (stérilisation par exemple), mais cette température décroit avec la charge <
100°C ; augmente avec le taux de réticulation. Le passage de la température de transition
vitreuse est d'autant moins sensible que le polyéthyléne a haute densité est plus cristallin, sa
température de fusion est au voisinage de 137°C (tableau I .03)

Tableau I .3. Propriétés thermique de polyéthyléne a haute densité [23]
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Coefficient Conductivité Chaleur Fléchissement | Température | Comportement
de dilatation 10-4 cal/s.cm spécifique Sous charge de fusion au froid
10-5 /°C Cal/g.°C 0,186h °C
11a13 11a12 0,55 42 a 54 137°C Bon

> Les propriétés electriques

Les polyéthylénes a haute densité sont d'excellents isolants électriques, ceci explique leur
tendance a étre électrostatiques. Ils ont une résistance trés élevée et une rigidité électrique
élevée. [24]

Tableau I .4.Propriétés électrique du polyéthyléne a haute densité [24]

Résistivité Rigidité diélectrique Constante Facteur de perte Résistivité a ’arc
Q.CM KV/IMM diélectrique
108 18a24 2,3 3a5b 190

I .7.3. Application du polyéthylene a haute densité (PEHD)

Bouteille de lait bidon dhuile, flacons détergents solides et liquides, bidons produits
sanitaires, bidons produits chimiques, réservoirs a essence, réservoirs casiers seaux, ménager
bouteilles...[25]

I .7.4 Avantage du polyéthyléne a haute densité (PEHD)
e Mise en ceuvre aisée, injection, extrusion.
Excellentes propriétés d'isolation électrique.
Grande inertie chimique.
Qualité alimentaire.
Perte du caractere perméable des PE que ce soit a I'eau, mais aussi a l'air et aux
Hydrocarbures.
Résistance aux chocs.[25

I .7.5 Inconveénients du polyéthylene & haute densité (PEHD)
e Sensible en présence d'oxygene.
e Sensible a la fissuration sous contrainte.
e Mauvaise tenue a la chaleur
e Collage important [25]
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I .8 Polyéthyléne a base densité (PEBD)

I .8.1 Présentation

Ce polymere thermoplastique de grande consommation est obtenu par polymérisation
radicalaire de I'éthyléne avec un initiateur de radical libre (tel que le peroxydes et I'oxygene),
en opérant sous haute pression (82_276MPa) a environ 132 a 332°C.

Dans le PEBD serait une chaine complétement ramifiée de groupement (-CH2-). Cette
structure donnant ainsi une densité plus faible et une flexibilité plus grande a celle quand peut
obtenir dans le cas de PEHD [25].

1.8. 2. Propriétés du polyéthyléne a base densité (PEBD)

» Propriétés physico-chimiques
Le polyéthyléne a basse densité PEBD est un polymére semi-cristallin, de densité située entre
0.910 et 0.925 g cm3. Et sa température de fusion cristalline est située entre 105°C et 115°C
[26]
En général, le PEBD présente une bonne résistance chimique :
- Sa température de fusion cristalline est située entre 105°C et 115°C ;
- Son taux de cristallinité est d'environ 65-70% ;
- Trés résistant aux acides faibles ;
- Résistant aux acides forts non oxydants ;

- Trés résistant aux bases faibles et fortes.

» Propriétés thermique
La température de fusion des polyéthylenes dépend fortement de la masse volumique et donc
de la cristallinité. Elle est de I’ordre de 105 a 115°C

» Propriétés électriques

Le PEBD est une substance non polaire, [28] caractérisée par :

» Une permittivité relative faible (= 2 a 3) limitant ainsi le courant de déplacement ;

> Un facteur de pertes diélectriques relativement faible ;

» Une rigidité diélectrique élevée ;
Le tableau 1.5 ci-dessus montre les valeurs des propriétés électrique propriétés de
polyéthylene a basse densité [29]
Tableau I .5. Propriétés electrique du polyéthyléne a basse densité [24]

Propriétés Unités PEBD
Masse volumique g/cm3 0,910-0 ,925
Permittivité de relative - 2 -3
Facteur de perte diélectrique - 2,10
Rigidité diélectrique kV/mm 30 > pour épaisseur de 1 mm
Résistance transversale Q.cm 1,10™
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> Propriétés mécanique
Les propriétés mécaniques du PEBD dépendent essentiellement de sa masse molaire et de sa
cristallinité. Nous pouvons citer entre autres [28]
- Lareésistance a la traction variant de 9 a 23MPa ;
- L'allongement a la rupture variant de 150% a 1000% ;
- Le module d'élasticité en traction variant de 200 a 500MPa.

I .8.3 Application du polyéthyléne a base densité (PEBD)

Emballage industriel, emballage alimentaire, emballage produits hygiéniques, isolation cables
d'énergie et de télécommunications, gainage cables téléphoniques, articles ménagers,
bouchons, couvercles, poignées, sacs, cabas, transport de I'eau, emballage du lait revétement
de pipe-line[25]

I .8.4 Avantage du polyéthyléne a base densité (PEBD)
- Solidité, résistances aux chocs et a I'abrasion, méme a friod.
- Inerte chimique, et non toxique pour usage alimentaires. Résistance a la corrosion
et a I'oxydation.
- Adaptabilité.
- Sécurité.[25]
I .8.5 Inconvénient du polyéthyléne a base densité (PEBD)
Résistance a la température de I'eau limitée.
Rapide propagation de fissures
Ne peut ni se coller ni se visser.
Les extrémités ont tendance a se fermer.
Pas résistant au feu.[25]

I .9 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons rappelé quelques généralités et propriétés des polymeres, ensuite
on a vu la présentation et propriétés de polyéthylene haute densité et le polyéthyléne base
densité qui sont les deux composants des mélanges que nous avons élaborés dans cette étude.
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Chapitre 11 Transformation des thermoplastiques

II.1 Introduction
Comme pour les métaux, les produits en matieres plastiques peuvent étre fabriqués par
enlevement de matiere, par pliage et par soudage Ces techniques de transformation restent
cependant marginales.

Généralement I'obtention des piéces de formes données est faite par des procédés de mise
en forme permettant de réaliser des séries importantes ou de produit en continu Pour les
matieres thermoplastiques, on emploie principalement les procédés suivants :

- L'injection.

- L'extrusion soufflage
- L'injection soufflage
- Le thermoformage

- Leroto moulage.

- Le calandrage

Ces procédés sont aussi utilisés pour les matiéres thermodurcissables, mais qui nécessitent
une attention particuliere pour la température [30]

m Autres

m Moulage
injection

24%

procédés
26%

M Extrusion films

21%

m Soufflage corp
creux -
15% m Extrusion
feuilles
6%

Figure II.1 : Répartition des procédés de mise en forme des matieres plastique par taux [27]

II.2 Injection

Le procédé d'injection a pour objectif de fabriquer rapidement et en grandes quantités des
objets. Cette technique permet d'obtenir des pieces finies en matiere plastique, de formes
complexes, et cela en une seule opération. La gamme de poids des pieces produites peut varier
de quelques grammes a plusieurs kilogrammes. [30]

Le matériau thermoplastique est préalablement rendu liquide par chauffage. Il est alors injecté
sous haute pression. Jusqu'a 1800 bar, dans la cavité du moule. On doit ensuite attendre que la
matiére plastique soit suffisamment froide et rigide avant d'ouvrir le moule et d'en éjecter la
piéce sans risque de déformation, lI'ensemble de ces étapes est assuré par une machine qui
s’appelle : Presse d'injection [31].
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Figure II.2: Exemple de pieces obtenues par injection plastique [32]

11.2.1. Principe de I’injection plastique
Le processus consiste a chauffer la matiere sous forme de granulés jusqu'a ce qu'elle devienne
molle, puis a lI'injecter dans un moule sous haute pression.

e Frgliage naachines
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-

- ; Fiuted s e e ahiins s

LI échsim

Injecter la m ab gre
plas i e

Figure II.3 : Principe de I’injection plastique

IT .2.2 Différentes presses d’injection
Il existe plusieurs presses d’injection plastique, mais on distingue deux configurations

11.2.2.1 Presse horizontale

La machine de moulage par injection horizontale est le type le plus courant sa partie de
serrage de moule d'injection se trouve & la méme position horizontale au centre de la ligne et
son moule s'ouvre horizontalement ses caractéristiques sont : un petit corps facile a utiliser et
réparer son barycentre est bas, son installation stable suite a la confection du produit, on peut
utiliser la force gravitationnelle pour le faire descendre automatiquement ainsi I’injection
immediate de la piece. Opération entierement automatisée facilement réalisable. Ses défauts
sont : l'installation de moule est plutdt difficile, l'insertion de piece peut inclinée ou faire
tomber le moule, la surface d'occupation de sol est plutot grande. A présent, de nombreuses
machines de moulage par injection sur le marché utilisent cette forme. [34]
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Plateau mobile Plateau fixe
sSommier ..
thati) c"h"r”'_i moule résistances émie
E_l_ T -‘W d'injection
-+ S Sy gy * 1= 4—
O E—1|

vérin de genouillere . . . | . moto-réducteur
verrouillage 4¢ fermeture cylindre etvis de plastification

Figure II .4 : presse horizontale

Principale caractéristiques

- C’est une machine de grande envergure, son corps est bas, aucune limite de
hauteur n'est impliquée pour son installation dans l'usine.

- Comme le produit descend automatiquement, il n'est pas nécessaire d'utiliser de
robot industriel, pour réaliser un faconnage automatique

- Comme le corps est bas, I'alimentation en matériaux est pratique, I'inspection et la
réparation sont faciles.

- Le moule doit étre installé grace a un chariot-grue.

- Si plusieurs machines sont en parallele ou en série, les produit peuvent étre
facilement recoltés par un convoyeur a bande pour I'emballage

- Les cadences de travail sont tres élevees

11.2.2.2 Presse verticale

Elle a un encombrement au sol limité mais la hauteur peut devenir génante et la stabilité laisse
a désirer. La mise en place du moule est malaisée, le chargement de la trémie peu commode et
les organes supeérieurs sont peu accessibles. Les cadences élevées ne sont guére possibles,
l'automatisation est plus difficile car les pieces ne tombent plus d'elles-mémes. [34]
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Figure II.5 : Presse verticale

I1. 2 .3. Les différentes parties d’une presse a injection

11.2.3.1: Unité d’injection

Cette partie de la presse, comporte le groupe injecteur, et c'est 1a, que se produit la
plastification, qui se résume dans, le dosage, injection/purge ;Le dispositif vis-piston remplit
les deux fonctions de plastification et d'injection en un seul mécanisme. [35]

- Phase de plastification :
La vis tourne pour faire fondre et homogeneiser les granulés qui viennent de la trémie.
Elle achemine la matiére plastique faire I'avant de la vis par intermédiaire du clapet pour la
stocker. A fur et a mesure que I'on stocke la matiére, la vis recule. [35]

- Phase d’injection :

La vis avance, le clapet se plaque sur son siége. La matiére ne peut plus refluer vers l'arriére.
La matiére est injectée dans le moule. [35]

®

R R
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-
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R R R

Figure II .6 : Systéme vis-piston

11.2.3.2: Unité de fermeture

Ce systéeme assure les fonctions, fermeture, verrouillage, ouverture et démoulage. Le
dispositif de manceuvre des plateaux porte-moule doit assurer l'ouverture, la fermeture et le
verrouillage du moule avec une force suffisante pour s'opposer a I'ouverture du moule pendant
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I'injection. Ce groupe comprend deux plateaux l'un est mobile, l'autre est fixe. La force de
fermeture est la force nécessaire pour maintenir les deux parties du moule fermées pendant
son remplissage sous haute pression. Ces fonctions importantes peuvent étre assurées de
différentes maniéres soit mécanique, hydraulique ou mixte [35]

11.2.3.3 Le moule

La matiére plastifiée par une vis dans un cylindre chauffé est injectée sous pression dans un
moule, au contact du métal froid, elle se solidifie et conserve les forme de I'empreinte, le
moule joue un réle essentiel dans l'injection, c'est lui qui assure la mise en forme de la
matiére, la partie fixe du moule comporte, une plaque porte empreinte femelle, quatre
colonnes de guidage, une plaque semelle, une buse d'injection, et une bague de centrage,
quant a la partie mobile, elle comporte, une plague porte empreinte male, des bagues de
guidage des colonnes, des tasseaux, une batterie d'éjection composée de deux plaque et
d'éjecteurs cylindrique, et enfin, une plaque semelle. [35]

Unite de
fermeture  Moule | Unite d'injection

Figure II.7 : Unités d’une presse d’injection

IT.2.4 Les phases de cycle d’injection
Nous représentons les étapes de I’injection dans la figure II 8. Le procédé d’injection se
déroule en quatre étapes :

- Laphase de dosage
Les granulés de polymeére tombent depuis une trémie dans un ensemble vis-fourreau. lls sont
ensuite fondus progressivement par actions conjuguées des colliers chauffant le fourreau, du
cisaillement de la matiére, provoqué par la rotation de la vis et la friction des granulés (entre
eux et contre les parois du fourreau et de la vis). La matiere fondue est alors convoyée en
avant de la vis (via un clapet anti-retour) dans 1’espace créé par le recul progressif de cette
derniere lors de sa rotation [36].

- Laphase d’injection.
Gréace a un mouvement de translation de la vis, le polymere fondu est transféré du réservoir a
un moule via des canaux. Ce mouvement de translation est généré par un vérin, a travers le
clapet anti-retour qui, dans cette phase, empéche la matiere de rebrousser chemin [36].
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- La phase de compactage.

Durant le compactage, le moule est maintenu sous pression pour rester fermé, Le polymere
fondu continue a étre injecté pour compenser le rétrécissement, ou retrait, de la matiére qui
refroidit pendant que la matiére est compactee par la vis [36].

- La phase de refroidissement.

Lorsque le polymeére est entierement figé au niveau du ou des seuils d’injection, il n’est plus
nécessaire d’appliquer une pression de maintien, et la piéce continue de se refroidir jusqu’a ce
qu’elle soit complétement solidifiée. La vis reprend son cycle de rotation a 1I’étape 1 [36].

Démarrage injection Injection Maintien

_.H

Le moule ]

Démoulage Dosage

Avancée de la vis

Réfroidissement

— | e | e

Recul de la vis

e,

7% Ouverture du moule

Figure II .8 : Cycle d’injection [36]

IT.3 L’injection soufflage

L'injection-soufflage est un procédé de mise en forme de matériaux polymeéres
thermoplastiques qui est utilisé pour fabriquer des corps creux, tels que des flacons et
bouteilles.

Ce procédé consiste a combiner la technique d'injection avec celle du soufflage. La matiére
est injectée pour former une « éprouvette » (préforme) qui peut intégrer le vissage final de la
piéce. La préforme peut étre stockée, transportée ou directement réchauffée pour étre ensuite
soufflée a la forme voulue. L'éprouvette est alors enfermée dans un moule de soufflage en
deux demi-coquilles ayant la forme désirée. Une extrémité de la préforme est pincée. De l'air
comprimé (le plus souvent) est ensuite injecté dans la cavité par l'orifice de la préforme afin
de plaquer la matiére contre I'empreinte refroidie et figer la piéce dans sa forme finale [35].
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0

Figure II.9 : Injection soufflage [35]

II .4. Pextrusion

L'extrusion est un procéde largement employé en plasturgie, car la plupart des matieres
thermoplastiques sont extrudées au moins une fois lors de leur préparation. Cependant,
certaines matieres sont directement utilisées pour produire des objets finis.

L'extrusion est notamment couramment utilisée pour la fabrication de produits semi-finis tels
que des plaques, des feuilles et des tubes[30].

Figure II.10 : Articles obtenus par extrusion

IT .4.1: Pextrudeuse mono-Vis
Une extrudeuse mono-vis est constituée d'une vis sans fin en rotation a l'intérieur d'un
fourreau chauffé, figure 11.11, ce systeme assure les trois fonctions suivantes.

- Une fonction de convoyage : le polymere descendant de la trémie sous forme de
poudre ou de granulés est compacté et convoyé c'est le principe de la vis d’ Archimeéde
[30]

= Une fonction de plastification : le passage de I'état solide a I'état liquide est réalisé
progressivement grace a la fois a la chaleur fournie par conduction et a la dissipation
d'énergie de cisaillement ; [30]
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= Une fonction de pompage : le diametre de la vis augmente entre la zone
d'alimentation et la zone terminale de I'extrudeuse, ce qui aboutit a mettre le polymere
liquide en pression pour obtenir un débit régulier dans la filiere. [30]

Trémie

E / Fourreau Vis Filiere
|
1

r : ;

(

Zone de Fusion- Pompage
convoyage Plastification

Figure 11.11 : Schéma de I’extrudeuse monovis/36/

- Les lignes d’extrusion sont principalement utilisées pour :

- La fusion du polymere et sa mise en pression sont les résultantes de 1’énergie
mécanique, fournie par la vis et 1’énergie thermique, fournie par la régulation du
fourreau. [36] mettent c’est 1’énergie mécanique — source de déformations visqueuses
au sein du polymeére — qui est largement prépondérante [36].

- Géométrie de la vis de I’extrudeuse mono vis
Le diamétre du corps de la vis augmente toujours de Dl’arriere vers I’avant de la
machine, soit sur toute la longueur, soit sur une partie seulement. Dans ce dernier cas,
qui est le plus courant, on peut alors distinguer trois zones liées a la géométrie de la
Vis :

Figure 11.12 : Profil de vis zones géométriques/37/

— la zone d’alimentation, ou le diameétre de la vis, et donc la profondeur du chenal, est
constante ;

— la zone de compression, ou le diamétre augmente progressivement ;

— la zone de pompage, ou le diametre est de nouveau constant, mais plus important qu’en
alimentation.

II .5 Pextrusion soufflage

Permet de réaliser des films d'épaisseur inférieure a 0,2 mm Une filiere annulaire (pouvant
atteindre 1,80 m de diameétre) produit une gaine dans laquelle on admet de I'air sous pression.
Le gonflage permet d'étirer la matiere et d'obtenir I'épaisseur désirée. [35]
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Matiére en granulée

Filiere

Bobinage
Vis sans fin Matiére du produit
fluidifiée

Figure II.13 : Extrusion soufflage

II.6: Le thermoformage
Le thermoformage est un procédé de transformation qui utilise des produits semi-finis tels que

des feuilles et des plaques et les transforme en objets finis a large domaine d'applications
comme les carrosseries, planches a voile, bateaux, vasques de luminaires, vitres blindées,
panneaux publicitaires emballages de produits alimentaires et d'articles de consommation[38]

Figure II.14 : Quelque objet par thermoformage

IT.6.1: Principe du thermoformage
Le thermoformage est la technique consistant a former a l'aide d'un moule, une feuille de

plastique ramollie par chauffage. La feuille ainsi déformée épouse la forme du moule et en

refroidissant conserve sa forme.
La technique de thermoformage utilise des produits semi-ouvrés (plaques et feuilles rigides en

thermoplastiques) pour les transformer en objets tridimensionnels [35]
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Matrice supérieure
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Figure II.15 : Formage par vide et formage par vide et comprimé [39]

IT.6.2: Les machines de thermoformage

Une machine de thermoformage, figure 11.16, est généralement constituée d'un poste de
chauffage, d'un poste de formage, d'un poste de découpe et d'un poste d'empilage.
Actuellement, ces machines sont équipées d'automates ou commandés par ordinateur assurant
le réglage et le suivi des principales opérations et une reproductibilité fiable du cycle de
formage pour que les objets thermoformés aient la qualité requise. [35]

Figure II.16 : Machines de thermoformage [35]

IT .6.3: Les phases du thermoformage

La feuille de plastique est tendue sur un cadre chargé de la maintenir et chauffée par des
résistances. Une fois ramollie, le moule situé en dessous de la feuille est remonté. On crée
alors une dépression entre la feuille et le moule en aspirant I'air grace a une pompe a vide. La
pression atmosphérique située au-dessus de la feuille plaque alors la feuille sur le moule. On
peut résumer le cycle de mise en forme en thermoformage par les phases suivantes : [35]
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Figure II.17 : Les phases du thermoformage

1- Chauffage de la plaque thermoplastique préalablement fixée a I'endroit approprié de la
machine.
2- Une fois la température de thermoformage est atteinte, retirement des appareils de
chauffage et élévation du plateau portant le moule générant ainsi une pression sur la plaque
ramollie sous I'action de la chaleur
3- Aspiration d'air (entre la plague et le moule) pour que la feuille adhere au moule.
4- Refroidissement de la plaque thermoformée et descente du moule
En fait, il existe trois grandes techniques de base pour obtenir ce résultat

- L'évacuation dair pour que la feuille adhere au moule (Exemple ci-dessous)

- L'utilisation dair pressurisé pour pousser la feuille contre le moule (Thermo-

compression).

- L'utilisation d'une force mécanique assistée par tampon (Emboutissage a chaud).
Ces techniques peuvent étre employées ensemble dans tout équipement de formage standard
selon le modeéle de la piece a former.

Il.7: Le roto-moulage

Le moulage par rotation est une méthode de transformation des polyméres permettant la
production darticles creux avec des contenances trés diversifiées (de quelques dixiéemes du
litre & des milliers de litres). Le moulage par rotation permet de produire des petites et des
grandes series de pieces [35].
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Figure II.18 : Quelques objets obtenus par le roto-moulage

IT.7.1. Le principe du roto-moulage

Le principe de cette méthode de transformation consiste a introduire de la matiére (sous forme
de poudre) dans un moule qu'on chauffe et qu'on introduit en double rotation. La matiére
fondue parvient ainsi a couvrir toutes les parois du moule et épouse alors sa forme. Le
polymere le plus utilisé en Roto-moulage est le PE (90% des applications) ; PP, PC, PA, PVC
sont également utilisés. Pour étre roto-moulé le PE doit étre sous forme poudre avec une taille
des particules entre 100 a 500 um. [35]

11.7.2. Machines de roto-moulage

Un poste de roto-moulage doit assurer principalement la rotation du moule autour de deux
axes perpendiculaires. Le temps de cycle est important en comparaison aux autres procédés
(15-40 minutes par cycle) ; donc ces postes ont une faible cadence de production (figure 11.19)
ci-dessus [35].

Figure II.19 : Exemple de poste de roto-moulage [40]

IT.7.3: Les phases du roto-moulage
Le procédé est basé sur la rotation d'un moule chauffé dans un four sur deux axes
perpendiculaires. Durant la rotation, tous les points de la surface interne du moule occupent
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toutes les positions de l'espace et sont périodiquement en contact avec le produit. Le procédé
comprend 4 phases principales [35] :

Polymeére en poudre \ K
i >
(a) Chargement (b) Chauffe
D
(c) Refroidissement (d) Démoulage

Figure I .20 : Les phases du roto-moulage

IT .8. Le calandrage

Le calandrage est un procédé de fabrication en continu de films de thermoplastiques par
laminage de la matiére entre plusieurs cylindres paralléles.
Ces cylindres sont chauffés et entrainés mécaniquement et forment la machine de calandrage
qu'on appelle : Calandre. Leur nombre se situe généralement entre 3 et 6 cylindres. La feuille
obtenue est étirée puis refroidie avant d'étre enroulée [35].

Figure II .21 : Articles obtenus par le calandrage

IT .8.1. Principe du calandrage

La matiere a calandrer préalablement malaxée et chauffée passe dans la calandre pour étre
laminée par les cylindres chauffés et tournants. Toutes les bulles d'air sont alors chassées de la
matiere laminée. Un détecteur de particules métalliques qui agit par séparation magnétique est
prévu a l'entrée de la matiére.

Une graineuse et rouleaux décolleurs peuvent étre prévus a la sortie de la matiere afinde
modifier I'aspect de la surface de la feuille.
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Un convoyeur de stabilisation sert a transporter et étier le film laminé a la sortie de la
calandre.

Des tambours refroidissent ce film par action de contact. Une jauge d'épaisseur est également
récente sur la chaine pour mesurer I'epaisseur du film calandré. A la sortie de la chaine, des
coupe-lisiéres sont prévues pour la finition par découpage des bords de la feuille a enrouler et
enfin, une enrouleuse sert a bobiner le film a stocker. [35]

Filidre plate Erxtrude s

Figure II .22 : Schéma de principe d’une chaine calandrage [35]

11.8.2. Les chaines de calandrage
Suivant la nature du matériau a calandrer on distingue deux types de chaines de calandrage :
- Une chaine de calandrage-alimentation par mélangeur interne (technique
généralement utilisée dans le cas du PVC).
- Une chaine de calandrage-alimentation par extrudeuse [35]

{a) chaine de calandrage-alimentation par mélangeur interne

1. malaxeur interne 6. transporteur

2. mélangeur a cylindres ) 7. cylindres graveurs

3. transporteur A 8. tambours de refroidissement

4, séparateur magnétique 9. dispositif de paisaillage des bords
5. calandre en "2" 10. enrouleur

Figure II .23: Chaine de calandrage alimentée par mélangeur interne [35]
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Figure II .24:Chaines de calandrage alimentées par extrudeuse

IT .9 Conclusion

Les procédés de mise en ceuvre des matic€res plastiques cités précédemment nous permettent
I'obtention des produits finis ou semis finis avec une cadence journaliere importante. De plus,
pour changer la forme d'un produit il suffit de changer le moule ou la filiére, ce qui permet
aux domaines qui utilisent cette matiere de développer leurs produits avec des nouvelles
formes et des designs attirants.

Dans notre travail, nous avons utilisé le procédé d’extrusion monovis pour le mélangeage et
I’homogénéisation des composants du mélange et le procédé d’injection plastique pour
I’obtention d’éprouvettes normalisées a caractériser et a analyser.
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Chapitre 7 Elaboration et caractérisation des mélanges

Chapitre 111 : Elaboration et caractérisation des mélanges

I11.1. Introduction

Dans ce chapitre, nous allons aborder le processus d'élaboration de mélanges de polymeres
dont les composants sont le polyéthyléne a haute densité PEHD et le polyéthylene a basse
densité PEBD.

Nous présentons les différentes techniques de caractérisation physico-chimique, mécaniques
et morphologiques que nous avons utilisé dans notre étude.

111.2 Elaboration des mélanges PEHD/PEBD

111.2.1 Présentation des matériaux d’étude

Les deux polymeres utilisés pour les différentes formulations sont fournis par I'entreprise
nationale SISCOPLAST, Draa El Mizan. Le polyéthyléne haute densité (PEHD) et le
polyéthyléne basse densité (PEBD) recyclé de I’industrie

Ces deux polymeéres sont produits par SABIC (pour PEHD) et ALCUDIA (pour le PEBD).
Ces deux polymeres se présentent sous forme de granulés blancs, comme illustré dans la
figure 111.1.

Figurelll.1 : Aspect des polymeres utilisés
a) Granulés de PEHD et b) Granulés de PEBD recyclé

111.2.2 : Elaboration des mélanges PEHD/PEBD
Les différentes étapes suivies pour la réalisation des mélanges sont présentées ci-dessous :

111.2.2.1 : Préparations des mélanges
Les mélanges préparés avec différents pourcentages massiques sont récapitulés dans les
tableaux suivants :

Tableau I11.1 : Les différentes formulations des mélanges (PEHD/PEBD)

Différents mélanges 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11
PEHD(%) 100 |90 |80 |70 |60 50 40 30 |20 |10 0
PEBD(%0) 0 10 |20 |30 |40 50 60 70 |80 |90 100

La figure 111.2 montre la pesée des composants des mélanges.

36



Chapitre 17 Elaboration et caractérisation des mélanges

Figure 111.2 : Pesée des composants du mélange (PEHD/PEBD).

111.2.2.2 : Extrusion des mélanges

Les mélanges sont acheminés a travers I'extrudeuse afin d'assurer une répartition uniforme de
la phase minoritaire dans la matrice (homogénéisation). Les mélanges sortent de I'extrudeuse
sous forme de longues tiges appelées "Joncs".

Les parametres d'extrusion utilisés sont les suivants :une cadence (vitesse d'étirage) del15,34
m/min et un debit de 92 g/min.

Les températures de consignes de I’extrudeuse augmentent en se rapprochant de la téte de
I’extrudeuse (sortie du produit), ces températures sont :

Tableau 111.2. Températures de consignes de 1’extrusion

Zones Convoyage | fusion Pompage Filiere

Température | T1=150°C | T2=160°C | T3=170°C | T4=190°C

La figure 111.3, montre le jonc du mélange PEHD/PEBD a la sortie de la filiere de
I’extrudeuse.

Figurelll.3 :La sortie de la matiéere de la filiére de I’extrudeuse.

111.2.2.3 Etape du broyage des joncs

Les joncs obtenus sont refroidis et découpés en pailles puis passés dans un broyeur afin de les
granules.
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Figurelll.4 :Les joncs des mélanges PEHD/PEBD placés dans le broyeur

111.2.2.4 Injection des mélanges PEHD/PEBD
Apres la granulation des joncs des mélanges, nous les passons dans la presse a injection afin
d’obtenir des éprouvettes normalisées qui seront ensuite caractérisées par différentes

techniques.
L'injection des éprouvettes se fait a I'aide d'une presse a injection, comme illustré dans la

figure 111.5 ci-dessous.

Figurelll.5 : Presse a injection
a) La presse a injection et b) le moule d’éprouvettes normalisees

Lors du processus d’injection, le gradient de température augmente progressivement de
l'alimentation jusqu'a la buse d'injection. La pression est ajustée pour garantir le meilleur
remplissage possible du moule, qui permet de mouler une éprouvette de type barreau ayant
des dimensions de 127 x 12,7 x 12,7 mm3, une éprouvette de type haltére, ainsi qu'un disque
d'une épaisseur de 3 mm et d'un diametre de 50mm.

‘ Eprouvette-derésiliencef

Evprouvette-de-traction-{

La-carotte

‘ Eprouvette-de-dureté-q

Figurelll.6 : Eprouvettes obtenues par injection
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Parametres de la presse a injection
Les paramétres de la machine d’injection sont résumés dans le tableau ci-dessous :

Elaboration et caractérisation des mélanges

Tableau 111.3 : les différents parametres de la presse a injection

Parametre Valeur
Temps de cycle 38s
Retrait/avance de chariot 23

Temps d’injection 2.77s
Temps de maintien 2s

Temps de refroidissement 9.855s
Temps de pose 8s-1s
Température de moule 18°C
Température de 1’eau 20°C
Force de fermeture 70 tonne
Vitesse de rotation de la vis 300 trs/min
Pression d’injection 40 bars
Pression de maintien 110 bars
Contre pression 5 bars
Vitesse de rechargement de la vis 3 trs/min
Vitesse d’ouverture de moule 3 trs/min
Vitesse de fermeture de moule 2.5 trs/min
Vitesse d’injection 3 trs/min
Vitesse d’¢jection 2.5 trs/min
Vitesse retour d’éjecteur 5 trs/min

Les temperatures de la buse d’injection sont données pour les premiers mélanges : (100/0%),
(90/10%), (80/20%), (70/30%) : (60/40%), (50/50%) (PEHD/PEBD),

Zone de ’injection Zonel Zone2 Zone3

Température 180°C 190°C 200°C

Pour les autres mélanges; (40/60%), (30/70%), (20/80%) (10/70%), (0/100%)
(PEHD/PEBD) les températures de consignes de 1’injection sont :

Zone de ’injection Zonel Zone2 Zone3

Température 180°C 170°C 160°C

I11.3 Caracterisation des mélanges (PEHD/PEBD) élaborés
Apres 1’élaboration de nos mélanges (PEHD/PEBD) par procédés d’extrusion puis
d’injection, nous allons les caractériser par plusieurs techniques. La caractérisation physico-
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chimique que nous avons menée consiste a la détermination de la densité des mélanges et de
I’indices de fluidité des polyméres de bases ainsi que de leurs mélanges. La caractérisation
mécanique s’est faite via I’essai de traction et I’essai de résilience. Des observations au
microscope électronique a balayage des facies de rupture en résilience ont permis de voir la
morphologie des mélanges.

111.3.1 La caractérisation Physico-chimique des mélanges PEHD/PEBD
Nous avons effectué¢ un test de densité et un test d’indice de fluidité.

111.3.1.1. Le test de densité

Le test de densité d'un solide consiste a mesurer la différence de poids de ce solide entre deux
pesées : 1’un a I’air et I’autre dans un liquide dont la densité est connue, tel que I'eau.

La densite du solide est ensuite calculée a partir de cette différence de poids.

Ce test a été appliqué aux 11 mélanges afin de déterminer leurs densités volumiques
respectives.

La figure 111.7 montre le déroulement du test de densite.

Figure 111.7 : Test de densité
a) Balance analytique, b) Pesée du solide a I’aire et ¢) Pesée du solide dans 1’éthanol
L’Appareillage et produits utilisés pour le test de densité sont cités ci- dessous :

- Balance analytique 220g d’une précision de 0,1mg congu pour le mesurage de la
densité.

- Kit de densité

- Thermométre-10 a 100°C

- Bécher pour liquide d’immersion

- Liquide d’immersion : Ethanol

111.3.1.2 lindice de fluidité

L’indice de fluidité, le Melt Flow Index (MFI), également connu sous les noms de Melt Flow
Rate (MFR) et Melt Index (M), est une mesure de la masse écouléee a travers une filiere d'un
matériau thermoplastique a l'état fondu, c'est-a-dire a un état fluide ou déformable. Cette
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mesure est effectuée dans des conditions spécifiques de température et de pression. Le MFI,
ou indice de fluidité, fournit des informations sur les caractéristiques de transformation du
matériau, notamment sa capacité a étre moulé ou extrude.

a) Principe de la détermination de lindice de fluidité

Indice de fluidité consiste a évaluer la masse de matiere plastique qui traverse une filiere
spécifique sous l'effet d'une pression déterminée, pendant une durée et a une température
fixée.

b) Appareillage

L'appareil est principalement composé d'une extrudeuse (plastomere) fonctionnant a une
température fixe. Sa forme générale est illustrée dans la figure suivante :

Figure 111.8 : Le Plastometre

Le thermoplastique est placé a l'intérieur d'un cylindre vertical
L’appareillage comporte les parties principales suivants :

- Uncylindre

- Un piston

- Une filiére

- Charges de 2,16kg et 5kg

- Balance avec une erreur maximale admissible de £1mg

c) Calcul de I’indice de fluidité
L’IF est calculé par la forme suivante :

Mmoy XS

IF(T,M)=——=——g/10min (11.1)

Avec :

T : Température d’essai (190°C)

M : Masse réelle (2.16Kg)

Mmoy : Masse moyenne des extrudat en gamme

Tmoy : Intervalle de temps entre deux coup d’extrudat

S : Temps de référence en sec (600 sec)
Cette équation permet de calculer le MFR en fonction des parameétres de température, de
charge, de masse et de temps.
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111.3.2 La caractérisation mécanique des mélanges PEHD/PEBD
La caractérisation mécanique consiste en I’essai de traction et ’essai de résilience.

111.3.2.1. Essais de traction
L'essai de traction permet de determiner des caractéristiques normalisées des matériaux, qui
sont souvent requises dans les cahiers des charges. Cela comprend la limite d'élasticité, la
charge maximale supportée, l'allongement a la rupture, et permet également de déduire la
relation rationnelle entre la contrainte appliquée et la déformation subie par le matériau.

a) Principe de essai
L'essai consiste a placer une éprouvette du matériau entre deux mors de la machine de
traction, on applique une contrainte jusqua la rupture de I'éprouvette. La température de
I’essai est la température ambiante de 23°C, la vitesse de I’essai est de 25mm/min.

b) Présentation des éprouvettes normalisees

L'éprouvette comprend toujours, entre des reperes séparés par une distance lo, une section

constante S .la forme de 1'éprouvette est prismatique Les extrémités, ou tetes, de 1’éprouvette
ont une section supérieure a S, ce qui permet de les fixer sur la machine d'essai.
Nos éprouvettes €laborées pour 1’essai de traction sont selon la norme (NF EN ISO 527- 2)
comme le montre la figure 111.9.

Lo Ly =70 mm : longueur de mesure

(. v, L;=210 mm ; longueur totale.
L]
b0 | bl C
- - ’ b= 7mm, largeur de la partie étroite.
' bl=15mm.largeur aux extrémités
Ll
- -

Figure 111.9: Eprouvette de traction NF EN I1SO 527 — 2

Avant la rupture de 1’éprouvette, celle-ci passe par des étapes comme illustré sur la figure
111.10.

Section § de l'eprowriie

— I 4 =
g

Eprouvette avant la traction

N Effordde Traction T
] §es
— ) Seetlan §° < T
E— b=
- Sy |

Pendant la Traction - Comportement Elastique

— Hflﬂl:ﬂll‘! Lapiece ST
i
"1

Deformation Flastique

™

3

Eprouvette aprés la rupture

Figure 111.10 : Les étapes de ’essais de traction
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c) Présentation la machine de traction

Une machine de traction se compose d'un bati rigide comportant une traverse fixe a laquelle
I'une des extremités de I'éprouvette est solidement attachée. L'autre extrémité de I'éprouvette
est fixée a une traverse mobile. Le déplacement de cette traverse mobile peut étre assuré soit
par une commande hydraulique, soit par des vis sans fin. Pendant I'essai, la charge exercée sur
I'éprouvette est mesurée a l'aide d'un dynamométre, tandis que l'allongement subi par
I'éprouvette est mesuré au moyen d'un extensometre. Ces mesures permettent d'obtenir un
enregistrement de la courbe brute de traction, représentant I'évolution de la force appliquée
par rapport a l'allongement du matériau.

Eprouvette de PEHD

Figure 111.11 : Déroulement de I’essais de traction

La machine de traction utilisée dans notre caractérisation, est une ZWICK/Z010,se trouvant a
I’unité de recherche URMPE Boumerdes.

111.3.2.2. Essai de reésilience

La résilience, généralement symbolisée par la lettre K, représente la capacité d'un matériau a
absorber les chocs sans se rompre. Cette propriété est cruciale dans de nombreux domaines ou
la résistance aux impacts est essentielle, comme dans l'ingénierie des matériaux et les
constructions.

La mesure de la résilience est effectuée a l'aide de machines d'essai spécifiques, notamment
les machines Charpy et 1zod.

a) Eprouvettes utilisées
L'éprouvette utilisée dans notre étude, est selon la norme NE3.03.070, un barreau de section

carrée (12.7mm x12.7mm) comprenant en son milieu une entaille de forme Va 45°, d'une
épaisseur 2. 5mm.et de longueur 63.5mm.
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Figure 111.12 : Eprouvette utilisée pour I’essai de résilience

b) Présentation de la machine

La température du déroulement du test est la température ambiante, soit 23°C. Les essais ont
été réalisés a I’entreprise électro industrie d’Azazga, sur un mouton de Charpy de type
ZWICK 5102.

L'appareil Charpy est composé d'un couteau fixé sur un marteau qui oscille dans un plan
vertical autour d'un axe. Lors de l'essai, une partie de I'énergie accumulée dans la chute du
pendule est utilisée pour briser I'éprouvette. Le centre de gravité du pendule est généralement
tres proche de I'aréte du couteau du pendule.

Figure 111.13 : Le mouton Charpy

¢) Prince de fonctionnement
L'essai consiste a briser d'un seul coup de mouton-pendule une éprouvette qui est entaillée en
son milieu et repose sur deux appuis. On mesure I'énergie absorbée, exprimée en joules (J), a
partir de laquelle on calcule la résilience de la rupture de I'éprouvette, exprimée en joules par
centimétre carré (J/cm?).

111.3.3 Caractérisation morphologiques des mélanges PEHD/PEBD
La caractérisation morphologique de nos mélanges consiste en 1’observation au microscope
électronique a balayage (MEB).
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La microscopie électronique a balayage (MEB) permet d'effectuer des analyses chimiques sur
des volumes de matiere extrémement petits, de l'ordre de quelques micromeétres cubes. Il
permet également d'obtenir des images révelant la distribution spatiale des éléments, a travers
des images en rayons X ou en électro diffusion.

a) Principe de MEB
Un faisceau trés fin d'électrons, monocinétique, balaie la surface d'un échantillon ou se
produisent des interactions détectées par un capteur qui contréle la brillance d'un oscilloscope
cathodique dont le balayage est synchronisé avec celui du faisceau d'électrons, on peut ainsi
comparer le MEB a un systeme de télévision en circuit fermé.

Figure 111.14 : Représentation du microscope éelectronique a balayage

I11.4. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons ¢laboré des éprouvettes en suivant les étapes telle I’extrusion et
I’injection. La caractérisation par les différents techniques nous permettra d’analyser le
comportement physico-chimique, mécanique et morphologique des différents mélanges et
d’obtenir des résultats afin de les étudier.
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Chapitre IV

Introdution
Nos allons présenter 1’essentiel de nos résultats de la caractérisation physico-chimique et de la

caractérisation mécaniques.

Résultats et discutions

Chapitre 1V Résultats et discusions

IV.1. Résultats de la caractérisation physico- chimique

IV.1.1. Résultats du test de densité
Dans le tableau ci-dessous, on note les résultats de densité du PEHD, du PEBD ainsi que pour tousles
mélanges PEHD/ PEBD ainsi élaborés.

Tableau IV.1 : Valeurs de la densité des mélanges PEHD/PEBD

Mélanges (100/0) | (90/10) | (80/20) | (70/30) | (60/40) | (50/50) | (40/60) | (30/70) | (20/80) | (10/90) | (0/100)
PEHD/PEBDD
Densité 0,938 | 0,937 | 0,937 |0937 |093 |0,934 |0,933 |0,932 |0,93 0,928 | 0,926

A partir des valeurs de densité portées dans le tableau 1V.1 nous tragons la courbe de variation de la densité en
fonction du taux de PEBD dans le mélange PEHD/PEBD, ainsi que 1’histogramme correspondant.

Figure V.1 : Variation de la densité des mélanges PEHD/PEBD en fonction du taux de PEBD
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Selon la figure IV.1, nous remarquons que la densité des mélanges PEHD/PEBD diminue avec 1I’augmentation

du taux de PEBD dans le mélange.

Le PEHD a une microstructure semi cristalline avec une densité de 0,938, plus importante que celle du PEBD,
qui a une structure amorphe (lache) dont la densité est évaluée a 0,926.
Plus la quantité de PEBD augmente, dans le mélange, plus la quantité de branchements sur la chaine principale
du PEHD augmente, donc le volume du mélange augmente, ce qui implique la diminution de la densité (masse

volumique).
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Résultat de test densité

Figure 1V.2 :Histogramme de la densité des mélanges PEHD/PEBD

Sur la figure 1V.2, nous remarquons que les compositions 10, 20 et 30% PEBD dans le mélange, ont la méme
valeur de densité. A partir de 40% de PEBD dans le mélange PEHD/PEBD, la densité est décroissante, jusqu’a
la valeur de densité du PEBD.

IV.1.2. Résultats del’indice de fluidité
Sur le tableau 1V.2, nous portons les valeurs de I’indice de fluidité (MFI) de nos mélanges (PEHD/PEBD)

Tableau IV.2 : Valeurs de I’indice de fluidité¢ des mélanges PEHD/PEBD

Mélanges 100/0 [ 90/10 | 80/20 | 70/30 | 60/40 | 50/50 [ 40/60 | 30/70 | 20/80 | 10/90 | 0/100
(PEHD/PEBD)
MFI (g/10min) | 14,208 | 9,513 | 7,024 | 4,228 | 2,150 | 2,077 | 1,726 | 0,937 | 0,625 | 0,456 | 0,300

A partir des valeurs de I’indice de fluidité tirées du tableau V.2, nous tragons la figure 1V.3, courbe
de variation de I’indice de fluidité en fonction de la variation de la concentration du PEBD dans le
mélange PEHD/PEBD.

Figure IV.3 : Variation de I’indice de fluidité du mélange PEHD/PEBD en fonction du PEBD

MIFL[10 g/min]

La courbe présente trois variations :

De

la concentration 0%

40 60

an

% PEBD dans le mélange PEHD/PEBD

100

PEBD (100%PEHD) jusqu’au mélange (40/60)

PEHD/PEBD, la fonction indice de fluidité est décroissante avec 1’augmentation de la
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concentration du PEBD dans le mélange. La vitesse de variation de I’indice de fluidité dans
ce domaine (pente de la courbe dans cet interval) est de V1= -0,29 (9/10min)/10% de PEBD.
- De la concentration 40% PEBD jusqu’a 60 PEBD, la fonction indice de fluidité est
presque constante, avec une vitesse Vo= - 0,021(g/10min)/10% de PEBD , soit, en valeur
absolue, 13 fois plus faible queV,, vitesse de variation de I’indice de fluidité du premier
domaine.

- De la concentration 60 % PEBD jusqu’a 100% PEBD, I’indice de fluidité est
décroissant avec une vitesse V3= -0,033 (g/10min)/10% de PEBD. Cette vitesse de variation
de I’indice de fluidité est plus faible (en valeur absolue) que Vi (9 fois), est 1,5 fois plus
faible Vs.

Remarque :

La valeur de I’indice de fluidit¢ du PEHD est 47 fois plus grande que celle du PEBD, 1’ajout du
PEBD au PEHD a diminué I’indice de fluidité de ce dernier progressivement jusqu’a atteindre la
valeur la plus faible qui correspond a I’indice de fluidité du PEBD.

IV.2. Résultats de la caractérisation mécanique
La caractérisation mécanique que nous avons menée consiste en 1’essai de traction et I’essai de
résilience ( résistance au choc de nos matériaux).

IV.2.1. Résultats de I'essai de traction
Dans ce qui suit nous donnons les courbes contraintes déformations du PEHD , PEBD ainsi que
leurs mélanges , nous determinons les caractéristiques mécaniques usuelles (contrainte maximale

(omax), contrainte a la rupture (Gyyp), déformation (€5max) €t le module d’élasticité).

IV.2.1.1. Courbes contraintes déformation

Cing éprouvettes de chaque mélange ont été testées, selon la norme (NF EN ISO 527- 2) dans le
laboratoire a la température ambiante 23°C.

Nous présontons ci-dessous les courbes contraintes —deformations de nos mélanges.

» Courbe contrainte — déformation du PEHD
La figure 1V.4 présente les courbes contraintes déformations de cing éprouvettes de PEHD.
Les courbes sont caractéristiques du comportement de polymeres élastoviscoplastique avec seuil
d’écoulement , un plateau plastique assez important, ce comportement défini les polymeéres
résistant.
Les éprouvettes 1 et 2 ont été étirées avec une vitesse de déformation de Smm/min, leurs
déformations a dépassé les 350%.
Les éprouvettes 3,4 et 5 ont été étirées avec une vitesse de déformation de 25 mm/min, leurs
déformations moyenne est de 85,20 %.
Dans la suite des essais nous avons oppté pour la vitesse de déforumation de 25mm/min.
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Figure 1V.4 : Courbe contrainte —déformation du PEHD

» Courbe contrainte — déformation du PEBD
La figure IV.5 présente la courbe contrainte —déformation du polymére PEBD.
Cinq éprouvettes de PEBD ont été testees a la vitesse de 25mm/min.
Les courbes représentées sur la figure IV.5 sont typique d’un polymeére élasto-viscoplastique sans
seuil d’écoulement, comportement des polymeres résilients.
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Figure IV.5 : Courbe contrainte —déformation du PEBD

» Courbes contraintes —Déformation des mélanges PEHD/PEBD
Les courbes représentées sur la figure 1V.6, ont des allures de comportement mécanique, allant du
comportement de la courbe a), courbe du melange PEHD/PEBD (90/10) qui est similaire a celle du
PEHD (figure 1V.4), cette allure se retrouve aussi dans les courbes des mélanges (b), c), d) e) et f)).
Le comportement mécanique des mélanges PEHD/PEBD, a gardé la méme allure que celle du
comportement mécanique du PEHD, jusqu’au mélange (40/60), toutes ces courbes ont un seuil
d’écoulement avant le plateau plastique. A partir de la concentration (40/60), 1’allure des courbes
contrainte déformation change et devient ressemblant a celle du PEBD (sans seuil d’écoulement).
Une transition de comportement mécanique a eu lieu pour nos mélanges au environ de (40/60).
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Figure 1V.6 :Courbe contrainte —déformation des mélanges ;a)(90/10%) et b)(80/20%)
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Figure 1V.7:Courbe contrainte —déformation des mélanges ;c)(70/30%) et d)(60/40%)
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Figure 1V.8:Courbe contrainte —déformation des mélanges ;e)(50/50%) et f)(40/60%)
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Figure 1V.10:Courbe contrainte —déformation du mélange (10/90%)

1VV.2.1.2.Détermination des caractéristiques mécaniques des mélanges
A partir des courbes contraintes —déformation des différents mélanges PEHD/PEBD, nous tirons les
caractéristiques usuelles telles que la contrainte max (omax), la contrainte a rupture (cyyp), le module

d’élasticité (E) et la déformation (&p).

> La contrainte maximale omax

On porte dans le tableau V.3 les valeurs moyennes de la contrainte maximale ainsi que
I’écart type correspondant a chaque valeur de contrainte et cela pour tous les mélanges
élaborés.

Tableau IV.3 :Valeurs de la contrainte max des mélanges PEHD/PEBD

mélanges 100/0 | 90/10 | 80/20 | 70/30 | 60/40 | 50/50 | 40/60 | 30/70 | 20/80 | 10/90 | 0/100
Smax[MPa] | 2204 | 20,706 | 19534 | 18466 | 16414 | 15276 | 15226 | 15806 | 1693 | 17454 | 1832
Ecart Type 1,0885 | 0,6770 | 0,6680 | 0,7639 | 0,7451 | 0,4085 | 0,3464 | 0,6835 | 1,0616 | 0,6733 | 0,3860

A partir des valeurs de la contrainte maximale portées dans le tableau IV.3, nous tragons la courbe
de variation de la contrainte max en fonction du taux de PEBD dans le mélange PEHD/PEBD.
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Figure IVV.11 : Variation de la contrainte Max en fonction du % du PEBD

Le PEHD est un polymeére plus résistant que le PEBD, 1’ajout de quantité de10% et 20% de PEBD
au PEHD fait diminuer légeérement la contrainte max du PEHD. A partir de I’ajout de 30% de
PEBD, la contrainte max du mélange devient plus faible que celle du PEBD.

La variation de la contrainte max du mélange s’effectue en deux parties :

- Nous remarquons une diminution de la contrainte max du 0% PEBD (100%PEHD) jusqu’au
mélange (40/60) PEHD/PEBD.

- Une augmentation de la contrainte max est observée a partir de la composition de (30/70)
PEHD/PEBD.

> La contrainte a la ruptureoyyp
On porte dans le tableau 1V.4 les valeurs moyennes de la contrainte a la rupture ainsi que 1’écart
type correspondant a chaque valeur de contrainte et cela pour tous les mélanges élaborés.

Tableau V.4 :Valeurs de la contrainte a la rupture des mélanges PEHD/PEBD

mélanges | 100/0 | 90/10 | 80/20 | 70/30 60/40 | 50/50 | 40/60 | 30/70 | 20/80 | 10/90 | 0/100
Crup 8,7175 | 10,92 | 11,292 | 12,4425 | 12,294 | 13,212 | 14,03 | 14,776 | 16,02 | 16,656 | 17,486
Ecart 0,4006 | 1,7431 | 1,2598 | 0,3854 | 0,5303 | 0,3982 | 0,9415 | 1,1470 | 1,4018 | 0,7355 | 0,2811
Type

A partir des données du tableau 1V.4, nous tragons la courbe de variation de la contrainte a la

rupture en fonction du taux de PEBD dans le mélange PEHD/PEBD, représentée dans la figure
IV.8.
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Figure 1V.12: Variation de la contrainte a la rupture en fonction du % du PEBD

Le PEBD est un polymeére plus ductile et déformable que le PEHD, 1’ajout du PEBD au PEHD rond
le mélange de plus en plus ductile. Cette augmentation est linéaire comme constaté sur la figure
IV.8.

» Le module d’élasticité E
On porte dans le tableau IV.5 les valeurs moyennes du module ainsi que 1’écart type
correspondant a chaque valeur de module et cela pour tous les mélanges élaboreés.

Tableau IV.5 :Valeurs du module d’¢lasticité¢ des mélanges PEHD/PEBD

mélanges | 100/0 | 90/10 | 80/20 | 70/30 | 60/40 | 50/50 | 40/60 | 30/70 | 20/80 | 10/90 | 0/100
E 1457,25 | 1306,39 | 1197,43 | 1052,20 | 852,14 | 752,29 | 711,37 | 541,26 | 406,09 | 333,79 | 336,75
Ecart 58,297 | 56,018 | 36,722 | 44,100 | 72,119 | 50,620 | 34,662 | 66,446 | 45,524 | 60,195 | 42,117
Type

A partir des valeurs du module d’élasticité données par le tableau IV.5 nous tragons la courbe de
variation du module en fonction du taux de PEBD dans le mélange PEHD/PEBD.
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Figure 1V.13: Variation du module d’élasticité en fonction du % du PEBD

Le module d’¢lasticité des mélanges PEHD/PEBD est décroissant avec 1’augmentation du taux de
PEBD dans le mélange, cette décroissance est presque linéaire.

> Ladéformation &,
On porte dans le tableau 1V.6 les valeurs moyenne de la déformation a la rupture ainsi que

I’écart type correspondant a chaque valeur de déformation et cela pour tous les mélanges
élaborés.

Tableau 1V.6 :Valeurs de la déformation a la rupture des mélanges PEHD/PEBD

mélanges | 100/0 | 90/10 80/20 | 70/30 | 60/40 | 50/50 40/60 30/70 | 20/80 | 10/90 0/100
b 85,20 | 128,648 | 105,708 | 161,555 | 92,45 271,332 | 288,078 | 283,846 | 273,144 | 264,112 | 251,986
Ecart 2,649 | 57,198 35,394 62,375 15,26 60,817 68,177 8,4439 5,8490 16,658 9,8835
Type
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Figure 1VV14: Variation de la déformation en fonction du % du PEBD
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La figure 1V.10 présente la variation de la déformation des mélanges en fonction du taux de PEBD
dans le mélange PEHD/PEBD.

Nous observons sur cette courbe deux domaines de variation :

- De la composition 0% PEBD (100% PEHD) jusqu’a la composition (50/50) (PEHD/PEBD),
les valeures de déformations sont oscillantes, tant6t croissante, tantdt décroissante.
- Apartir de la composition (40/60) PEHD/PEBD la déformation des mélanges est diminue

1V.2.2. Résultats de I’essai de Résilience

Des éprouvettes de résilience au nombre de 9 a 10 ont été téstées selon la normea(NE3.03.070), a la
température ambiante de 23°C.

Les résultats de la résistance au choc de nos éprouvettes, pour chaque mélange, sont portés sur le
tableau 1V.7 ci- dessous :

Tableau IV.7 :Valeurs de la résilience des mélanges PEHD/PEBD

Mélange (PEHD/PEBD) : (100/0)

Eprouvette | 1 2 3 4 5 6 7 8 9

Résilizence 0,282 10,394 |0,337 |0,354 |0,354 |0,366 |0,261 |0,317 | 0,364
JICm

Mélange (PEHD/PEBD) : (90/10)

Eprouvette | 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

Résilizence 0,558 | 0,523 | 0,411 | 0,433 | 0,443 | 0,491 | 0,501 | 0,546 | 0,508 | 0,354
JICm

Mélange (PEHD/PEBD) : (80/20)

Eprouvette | 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

Résilizence 0,586 | 0,519 | 0,601 | 0,432 | 0,591 | 0,504 | 0,483 | 0,741 | 0,596 | 0,570
JICm

Mélange (PEHD/PEBD) : (70/30)

Eprouvette | 1 2 3 4 5 6 7 8 9

Résilizence 0,662 0,840 1,018 0,911 0,879 0,913 0,939 0,638 0,708
J/ICm

Mélange (PEHD/PEBD) : (60/40)

Eprouvette | 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

Résilizence 0,823 (1,215 | 1,484 | 0,881 | 1,164 | 0,878 | 1,176 | 0,954 | 1,276 | 1,351
J/ICm

Mélange (PEHD/PEBD) : (50%50)

Eprouvette | 1 2 3 4 5 6 9
Reésilience | 1,528 1,657 1,370 1,495 1,358 1,399 1,535
Jicm?

Mélange (PEHD/PEBD) : (40/60)

Eprouvette | 1 2 3 4 5 6 7 8

Résilizence 1,945 2,133 2,735 1,820 2,249 2,028 2,738 3,208
JICm

Mélange (PEHD/PEBD) : (30/70)

Eprouvette | 2 3 4 5 7 9
Reésilience | 3,383 3,364 3,662 3,347 3,624 3,450
JICm?

55



Chapitre IV Résultats et discutions

Mélange (PEHD/PEBD) : (20/80)
Eprouvette | 2 3 4 5 6 7 8 9 10

Résilizence 12,970 | 12,508 | 12,473 | 11,073 | 12,033 | 12,710 | 12,009 | 12,700 | 13,150
JICm

Mélange (PEHD/PEBD) : (10/90)
Eprouvette | 2 3 4 5 6 7 8 9 10

Résilizence 13,396 | 13,601 | 12,785 | 12,962 | 12,735 | 13,919 | 12,973 | 12,790 | 13,387
JICm

Mélange (PEHD/PEBD) : (0/100)

Eprouvette | 1 2 3 4 5 6 7 8 9

Résilizence 12,683 | 12,569 | 13,366 | 12,407 | 13,140 | 12,010 | 12,484 | 12,711 | 13,097
JICm

Dans le tableau V.8, nous portons les valeurs moyennes de résilience de nos mélanges ainsi que les
écarts type correspondant.

Tableau 1V.8 :Valeurs moyenne de la résilience des mélanges PEHD/PEBD

Mélanges (100/0) | (90/10) | (80/20) | (70/30) | (60/40) | (50/50) | (40/60) | (30/70) | (20/80) | (10/90) | (0/100)
(PEHD/PEBD)

Moyenne de 0,336 0,476 0,562 0,834 1,120 1,477 2,357 3,471 12,402 | 13,172 | 12,718
résilience

JICm?

Ecart type 0,042 0,064 0,084 0,133 0,225 0,108 0,484 0,137 0,626 0,419 0,421

Nous tracons sur la figure IV.11la variation de la résilience en fonction de la quantité du PEBD
dans le mélange PEHD/PEBD.

Résilience [1fcm2]
= [ [ =
f [=3] (=] [=] =] f= [=1]

[=] Pa

0 20 40 60 BO 100 120

% de PEBD dans le mélange PEHD/PEBD

Figure 1\V15: Variation de la résilience en fonction du % du PEBD

La variation de la résilience de nos mélanges s’effectue en trois allures :
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- De la composition (100/0) PEHD/PEBD jusqu’a la composition (30/70) la variation
est lente avec une vitesse de 0,226 J/Cm?par 10% de PEBD dans le mélange.

- De la composition (30/70) PEHD/PEBD jusqu’a la composition(20/80), nous
observons un saut de variation allant de la valeur 3,471 J/Cm?a la valeur 12,402J/Cm?, soit
une variation de 3,57.

- De la composition (20/80) PEHD/PEBD jusqu’a la composition (0/100), nous
remarquons une légére augmentation (de 12,402 J/Cm? jusqu’a 13,172J/Cm? pour la
composition 10/90) puis une légere diminution dans la valeur de la résilience, allant de
13,172J/Cm?jusqu’a la valeur de 12,718J/Cm?.

IV.3. Résultat de ’observation au microscope électronique a balayage(MEB)

Les faciés de rupture en résilience de nos éprouvettes en été analysé par microscopie électronique a
balayage afin de trouver une relation entre le comportement mécanique de ces matériaux et leurs
structures microscopiques.

> Observation au MEB du polymeére 100% PEHD

La figure 1V.12 donne les observations au MEB du PEHD ; a des agrandissements a) 100 um, b) 50
pm et c) 20 pm.

cV. Spet Magn  Det WD 1. 100 AV Spot Megn  Det WD | m AoV Spot Magn el Wi 20 pm
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Figure 1V16 : Micrographie MEB du polymére PEHD

Sur la micrographie d a) de la figure 1VV.12, nous observons 1’état de surface du faciés de rupture en
résilience du PEHD, toutes les micrographies a), b) et ¢) montrent une matiere homogene.A
I’agrandissement 100 um, on voie un nombre important de courbures de petites longueur. Sur la
micrographie c), avec un agrandissement de 20 um nous observons plus clairement le faciés de
rupture en résilience, qui parait étre une surface plane (fleches en rouge) avec un peu de matiére
étirée pendant la rupture (fleche bleu). Selon les résultats du test de résilience, Le comportement
mécanique en résilience du PEHD est un comportement fragile avec une résilience de R=0,336
Jicm?,

> Observation au MEB du mélange (70/30%) (PEHD/PEBD)

Sur les micrographies a), b) et ¢) de la figure IV.13, nous observons 1’état de surface de rupture en
résilience du mélange 70/30% PEHD/PEBD, les surface de rupture paraissent homogene.

En comparant la micrographie a) de ce mélange (agrandissement 100 um) avec la micrographie a)
du PEHD, on voit que des lignes courbées longues, représentées par des fleches bleu sur la
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micrographie a), apparaissent autour des courbures de petites longueurs (courbures correspondantes
a la structure du PEHD représentées par des fleches rouges) et continues.
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Figure 1V17 : Micrographie MEB du mélange (70/30%) (PEHD/PEBD)

A D’agrandissement 20um, micrographie ¢) nous observons des surfaces planes (indiquées par des
fleches rouges) délimitant des surfaces constituées de filaments, représentées par des fleches bleus.
Le résultat de résilience de ce mélange est R= 0,834 J/Cm?, cette valeur de résilience est 2,5 fois
plus grande que la résilience du PEHD.

> Observation au MEB du mélange (30/70%) (PEHD/PEBD)
La figure 1V.14 présente la micrographie MEB du mélange (30/70%) PEHD/PEBD.

Figure 1VV18 : Micrographie MEB du mélange (30/70%) (PEHD/PEBD)

Sur la micrographie a) des lignes claires (fleches rouges), courbées, larges et longues apparaissent
sur la surface de rupture, I’aspect de la surface est différents de celui du PEHD et du mélange 70/30
PEHD/PEBD. La résilience de ce mélange est R= 3,471J/Cm?st 10,33 fois plus résilient que le
PEHD et 4,16 fois plus résilient que le mélange 70/30.

> Observation au MEB du polymeére 100% PEBD

La figure V.15 présente la micrographie MEB du polymére 100% PEBD.

Sur la micrographie a) nous observons un nombre important de lignes courbées, continues, longues
presque aussi large que celles de la micrographie a) de la figure IV.14 du mélange 30/70
PEHD/PEBD. Ces lignes reflétent le caractére de résilience du PEBD. La résilience du PEBD
donnée selon le test de résilience est R= 12,718 J/Cm? est 37,85 fois plus forte que la résilience du
PEHD.
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Figure 1\VV19 : Micrographie MEB du polymére PEBD

IV 4 Conclusion

Notre étude s’est basée sur le mélange de deux polyméres de la méme famille, du polyéthyléne, le
PEHD et le PEBD.

La caractérisation physicochimique, qui a consist¢ en 1’essai de densité et I’indice de
fluidité, ont montré que la densité du mélange est décroissante avec 1’augmentation du taux
de PEBD dans le mélange, méme constatation pour les résultats de I’indice de fluidité ; le
PEHD étant plus fluide que le PEBD, 1’ajout de ce dernier diminue I’indice de fluidité des
mélanges. Une légére transition dans la courbe de variation de la densité est observée pour
la composition 40% PEBD, alors que pour la courbe indice de fluidité cette transition a 40%
du PEBD est trés accentuée.

La caractérisation mécanique qui a consisté en 1’essai de traction et I’essai de résilience en
montré que les deux polymeres de base ont des comportements différents et que leurs
mélanges ont des propriétés mécaniques intermédiaires.

L’analyse morphologique a consisté en 1’observation au microscope ¢lectronique a balayage
des faciés de rupture en résilience des polymeres: 100% PEHD, (70/30), (30/70)
PEHD/PEBD et 100% PEBD.

la micrographique MEB du PEHD montre une matiére homogene avec des surfaces de
rupture franche indiquant un caractere de faible résilience.

Sur les micrographies des mélanges (70/30%) et (30/70%) nous observons des lignes
courbées qui augmente de largeur avec I’augmentation de la concentration du PEBD dans le
mélange, ces lignes reflétent de caractere résilient du mélange.

L’aspect de surface du faciés de rupture du PEBD est chargé de ces lignes courbées, qui se
sont étirées lors de la rupture ductile du PEBD.
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Notre travail a consisté en 1’élaboration de mélanges de polymeres la famille du polyéthylene,
le PEHD/PEBD recyclé a différentes compositions, par les procédés d’extrusion puis
d’injection. Les deux polymeres, la PEHD et le PEBD ont des comportements mécaniques
différents, le premier est un polymere semi cristallin, résistant et le second est un polymere
amorphe et résilient.

Les caractérisations physico-chimiques et mécaniques de nos éprouvettes montrent que le
mélangeages mécanique est un bon moyen pour optimiser les propriétés mécaniques des
composants du mélange, les mélanges PEHD/PEBD ont des comportements mécaniques
intermédiaires entre ceux du PEHD et ceux du PEBD.

Les résultats obtenus révelent :

La densité du mélange est décroissante avec I’augmentation du taux de PEBD dans le
mélange

La densité de mélanges est presque constante, jusqu’a la concentration 40% de PEBD,
ou la densité devient décroissante.

L’indice de fluidité des mélanges est décroissant avec une grande vitesse jusqu’a la
concentration de 40% PEBD dans le mélange ou il devient décroissant avec une
vitesse moins sévére.

Le comportement mécanique des mélanges, a garder la méme allure que celle du
PEHD, jusqu’au mélange (40/60) PEHD/PEBD toutes ces courbes ont un seuil
d’écoulement avant le plateau plastique. A partir de mélanges (40/60) PEHD/PEBD,
I’allure des courbes contraintes déformation change et devient ressemblante a celle de
PEBD (sans seuil d’écoulement). Les melanges élaborés ont un comportement
résistant jusqu’a la concentration de 40%PEBD ou leurs comportements devient
résilient.

La contrainte max diminue avec I’augmentation du PEBD dans le mélange,
contrairement a la contrainte a la rupture qui augmente avec 1’augmentation du PEBD
dans le mélange.

L’observation au microscope €lectronique a balayage des facies de rupture en
résilience de certain de nos polymeres, montre que 1’aspect des mélanges est
homogeéne. La surface de rupture du PEHD présente des surfaces franches reflétant un
comportement a faible résilience. La morphologie du facies de rupture en résilience du
PEBD est formée du grand nombre de lignés courbées, constituées de la matiére du
PEBD qui s’est étirée avant la rupture, reflétant un caracteére ductile de la rupture en
résilience.

Pour les mélanges PEHD/PEBD observes, leurs morphologies sont constituées de ces
lignes courbées observées dans le faciés de rupture du PEBD.

Perspectives

- Pour bien achever notre étude de ce mélange PEHD/PEBD, nous souhaitons
effectuer quelques analyses supplémentaires telles que la diffraction RX pour voir
1I’évolution du taux de cristallinité de ces mélanges de I’état cristallin du PEHD

60



Conclusion générale

vers 1’état amorphe du PEBD. Des analyses DCS pour voir aussi la variation de la
température de fusion ainsi que de la Tg du mélange.

Nous souhaitons aussi cerner la concentration de 40%PEBD dans le mélange, par
car elle présente un mélange intéressant du point de vue comportement mécanique,
ou toutes les caractéristiques mécanique et physico-chimiques connaissent une
transition importante au voisinage de cette concentration,
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