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Résumé : 

Le procédé de coextrusion permet de combiner à l’état fondu plusieurs couches de polymères 
dans une même structure. La compatibilisation des différentes couches est généralement réalisée à 
l’aide de liants qui réagissent in-situ. Bien que la compatibilisation puisse permettre de réduire ou 
même supprimer les instabilités macroscopiques d’écoulement, un nouveau défaut  dit « granité » peut 
apparaitre. Très peu de travaux de la littérature ont été dédiés aux mécanismes qui gouvernent ce 
défaut. Les phénomènes mis en jeu sont particulièrement complexes puisqu’ils impliquent de façon 
couplée des phénomènes hydrodynamiques via l’écoulement et la rhéologie des différentes couches et 
physico-chimiques via la diffusion et la réaction chimique des polymères aux interfaces. La stabilité 
de ces écoulements stratifiés résulte d’un couplage de phénomènes qui se produisent à différentes 
échelles : nano (réaction de copolymérisation), micro (interphase) et macro (écoulement). 

L’étude a été réalisée sur des systèmes non-réactifs et réactifs constitué d’une couche 
barrière, polyamide 6 (PA6) ou poly(éthylène-co-alcool vinylique) (EVOH), avec un polypropylène 
(PP) ou un polypropylène greffé anhydride maléique (PP-g-AM). Le défaut « granité » a été mis en 
évidence en coextrusion. Les paramètres procédés et matériaux influençant son apparition ont été 
identifiés. Le comportement rhéologique en cisaillement et élongation se révélait très sensible à l’effet 
de l’architecture moléculaire du copolymère généré aux interfaces. Le phénomène de 
compatiiblisation a également été étudié via les caractérisations morphologiques (MET, MEB, AFM) 
et physico-chimiques (XPS, FTIR) aux interfaces. Cette étude a permis de déterminer les propriétés 
intrinsèques de l’interphase en fonction du copolymère formé à l’interface entre le liant et le PA6 ou 
l’EVOH et de les corréler aux défauts macroscopiques observés dans les films multicouches 
coextrudés. 
 
Mots clefs : Coextrusion, rhéologie, morphologie aux interfaces, interphase, 
architecture moléculaire, réaction in-situ 
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1 Introduction 
La coextrusion permet d’assembler les propriétés complémentaires de différents polymères dans 

des films multicouches. Selon les conditions de mise en œuvre et les propriétés des matériaux en 
contact à l’état fondu, l’écoulement stratifié peut présenter des instabilités aux interfaces et des défauts 
comme l’encapsulation [1]. Ces instabilités et défauts ont un impact direct sur l’aspect et la qualité 
final des films coextrudés. De nombreux travaux théoriques et expérimentaux ont été réalisés afin de 
mieux comprendre ces instabilités et de déterminer les paramètres contrôlant leur apparition dans le 
procédé de coextrusion [2–8]. Il est établi que le contraste de propriétés rhéologiques entre les couches 
de polymères et les conditions de mise en œuvre sont des facteurs influents sur leur apparition. 
Cependant, peu de travaux ont été dédiés aux systèmes compatibles ou compatibilisés [9,10]. Dans ce 
cas, l’utilisation de liant est nécessaire pour améliorer l’adhésion entre des couches incompatibles. 
Lamnawar et al. [9] ont montré que les instabilités pouvaient être réduites ou supprimées par la 
compatibilisation. Dans l’industrie, un autre type d’instabilité peut apparaitre dans des films 
coextrudés contenant du poly(éthylène-co-alcool vinylique) (EVOH) et du polypropylène greffé 
anhydride maléique (PP-g-MA). Ce défaut, dit de « granité », a été observé récemment [11] mais la 
compréhension des phénomènes aux interfaces  et du rôle du copolymère formé lors de la réaction in-
situ est incomplète voire quasi-inexistante.  

Notre étude porte sur les mécanismes de formation de ce défaut de granité. La coextrusion de 
films multicouches a été réalisée afin de déterminer les paramètres procédés et matériaux influençant 
l’apparition  de défauts et d’instabilités d’écoulement. Le comportement rhéologique en cisaillement et 
en élongation de systèmes multicouches ainsi que l’observation morphologique aux interfaces ont 
permis d’étudier les phénomènes microscopiques et de les corréler aux défauts macroscopiques en 
coextrusion. 

 
2 Principaux résultats 

Les systèmes non réactifs avec l’EVOH ou le polyamide 6 (PA6) ainsi que les systèmes 
compatibilisés avec le liant PP-g-AM ont été étudiés. Le procédé de de coextrusion (Fig. 1) a été 
utilisé pour préparer des films 5 couches symétriques de ces différents systèmes. Pour chaque 
configuration, l’influence des paramètres procédé (temps de séjour, température) et matériaux 
(propriétés rhéologiques, taux d’AM du liant…)  a été étudiée et des cartes de stabilité expérimentales 
ont été établies (Fig. 2).  

Le défaut de granité  a été observé dans le cas de multicouches à base d’EVOH et de PP-g-
AM. En revanche, les films non réactifs (avec PP/EVOH ou PP/PA6) et ceux du couple réactif PP-g-
AM/PA6 ne présentaient pas ce type de défaut. De plus, on observe que le défaut spécifique au 
système réactif avec l’EVOH est différent des instabilités et des défauts habituellement rencontrés en 
coextrusion.  

Le contraste rhéologique entre deux couches voisines n’explique pas l’apparition de ce défaut 
de granité. Il est toujours présent quelques soient les conditions de mise en œuvre mais peut toutefois 
être atténué par des températures et des temps de séjour faibles ou en diminuant le taux d’AM greffé 
du liant. Puisque ces paramètres influencent directement la réaction de compatibilisation à l’interface 
liant/EVOH, nous avons étudié plus spécifiquement le comportement de ce système afin de mieux 
comprendre les phénomènes interfaciaux. 
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Fig. 1 Schémas (a) de l’ensemble du procédé de coextrusion, (b) de l’écoulement multicouche dans le bloc et (c) 

de la filière porte-manteau 
 

Par ailleurs, une nette différence de morphologie aux interfaces a été observée pour les deux 
couples réactifs. En effet, la morphologie apparait assez lisse à l’interface PP-g-AM/PA6 alors que 
l’interface PP-g-AM/EVOH est très irrégulière et rugueuse. Le comportement rhéologique de 
bicouches réactifs et non réactifs a été étudiée en cisaillement via des expériences de relaxation de 
contrainte après un saut de déformation et en élongation via des expériences de démarrage. Un 
allongement du processus de relaxation a notamment été observé uniquement dans le cas du système 
PP-g-AM/EVOH. 
 

 
Fig. 2 Carte de stabilité à 230°C pour les films multicouches en fonction des ratios de debits (PP ou PP-g-

AM)/(EVOH ou PA6) 
 

Les manifestations rhéologiques et morphologiques, présentes spécifiquement pour le couple 
liant/EVOH, peuvent être reliées à la réaction de compatibilisation et plus particulièrement à 
l’architecture du copolymère formé. Des études complémentaires par XPS, AFM ont également mis en 
évidence et confirmé la différence de comportement et de morphologie dans le cas du couple PP-g-
AM/EVOH. Enfin, l’ensemble des résultats obtenus démontrent que les manifestations observées à 
l’échelle de l’interface ont une incidence notable sur les propriétés macroscopiques finales des films 
multicouches. 
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