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Résumé

A partir des gisements actuels, différents gradepalypropylénes peuvent étre proposés. Pour ohtesidifférents
grades, les recycleurs introduisent des adjuvalets,charges, etc. pour obtenir des propriétésfapées [1-5]. Nous
proposons dans cette étude de travailler sur dgprepylenes régénérés pour déterminer l'impackadeariabilité des
grades (MFI) sur le type du comportement, le modiléstique, la limite élastique, la contrainte maede et les
mécanismes de rupture. Une comparaison entre dpsigtés mécanique du polypropylénes régénérésretdgénérés
a été également menée. Une analyse post morteatids fde rupture des échantillons a été réalisée &entifier les

mécanismes de ruptures.

Abstract

The properties of regenerated polypropylene depenithe origin of waste deposits and its chemicabktituents. So to
obtain specific properties [1-5] with a predefimade of polypropylene, the recyclers introduce &b, fillers, etc...

In this study, we propose to work on regeneratdgippopylenes to determine the impact of the vatigbof grades

(MFI) on the mechanical behavior type, the elagticdulus, the yield stress, the maximum stress, thadfailure

mechanisms. A comparison of the mechanical praenf regenerated and unregenerate polypropylerse alem

conducted. A post-mortem analysis of the samplesaaaried out to make the link between mechanicgbgrties and
microstructure.

Mots Clés :régénération, polypropyléne, grade, effets dessés, propriétés mécaniques
Keywords : regenerated polypropylene, grade, strain ratetsffenechanical properties

1. Introduction

En raison de la forte augmentation des gisementpotignéeres, les effets du recyclage sur les

matériaux en polypropylene ont fait I'objet de nomises études [1-11]. Certaines dégradations
induites par le vieillissement et le recyclage desnposites a base de polypropyléne ont été

guantifiées sous chargement quasi statiqgue par etuda [8-9]. Ceux-ci, Aurrekoetxea et al. [10],

Guerrica-Hechevarria et al. [11] ont montré quedasactéristiques rhéologiques et les propriétés

physiques sont dégradées apres le recyclage.tltshservé une augmentation de l'indice de fluidité
a chaud (MFI) et du degré de cristallinigg), avec une réduction continue de la masse mokire
de la température de fusion (Tm) lorsque le nontke&trusion augmente. Au cours de multiples

extrusions / procédés de broyage, la chaine pobysdit de nombreuses scissions qui provoquent
la dégradation des propriétés mécaniques [1-5].dB&Esentes études mettent en évidence la perte

de certaines propriétés mécaniques. Les recyclguirdournissent les polypropylénes recyclés
régénerent les différents lots de diverses orig{flasonnages, pare choc, etc.) en les qualifiant p

rapport a des « grades » en fonction des besaargs| Ces « grades » sont proportionnels au Melt
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Flow Index. Ainsi, pour obtenir différents graddss recycleurs introduisent des adjuvants, des
charges, etc. pour obtenir des propriétés spéeiguour chaque client [1-5]. Mais I'adjonction de
certains éléments pour assurer un niveau de guaftieasit ne se fait pas sans modification des
propriétés mécaniques et des mécanismes de défonsiaNous proposons dans cette étude de
travailler sur 3 grades différents de polypropyenégénérés : grade 3, grade 10 et grade 50 pour
déterminer I'impact de la variabilité des grades=(Msur le type du comportement, le module
élastique, la contrainte maximale, la limite élasé, les propriétés thermomécaniques et les
mécanismes de rupture. Une comparaison entre lggrigés mécanique des polypropylénes
régénérés et non régénérés issus d’études anténeumées dans notre équipe a permis d’identifier
le type d’adjuvants ou de charges en fonction cadgret de comprendre les comportements
obtenus.

2. Matériaux et méthodes
2.1 Matériaux

Afin d'étudier linfluence de grades (MFI) sur lgwopriétés mécaniques du polypropyléne
régénéré, trois lots de trois indices de fluiditéraud différents (donc de trois grades) ont été
fournis par le recycleur (Tab 1). Ce dernier canéirque les indices de fluidité ont été obtenu®suit
a l'introduction d’additifs de différentes naturetsa différents taux. Ainsi, le taux de charge [fata
chaque lot (Tab. 1) comporte a la fois les adduiflontairement ajoutés et les charges dépendantes
du gisement.

Désignation PP3 PP10 PP54
Description PP régéné PP régéné PP régéné
Technigue de mise en forme| Injectior Injectior Injectior

Couleur Gris floréa Noir Blanc laiteu:
Densité (g/cr) 0.96¢ 0.95] 0.92:

Indice de fluidité (g/10min) | 3 10.: 54.1

Taux de charge (%) 8.3 4.1 2.2

Tab. 1 : Matériaux étudiés
2.2 Essais

Des essais de traction et flexion quasi statiqueéth menées selon les normes en vigueur (ISO
527-2 (2012) pour I'essai de traction et ISO 14(1Z98) pour les essais de flexion.

Les conditions expérimentales sont décrites dantaléeau 2. Les lettres ‘T'et ‘F’ désignent
respectivement I'essai de traction et I'essai @xifin. Les vitesses d’essais en traction ont été
choisies afin d’avoir au moins trois vitesses déoaBations différentes. Ainsi, nous avons pu
étudier I'influence de la vitesse de déformationles propriétés mécaniques. Les vitesses d’essais
en flexion ont été choisies afin d’avoir les mémigssses de déformations en traction et en flexion.
Par conséquence, une comparaison rigoureuse agpmeénée entre les propriétés en traction et en
flexion.

Désignation du test (traction / flexion) (T1/F1) (T2/F2) (T3/F3)
Vitesse d'essai (traction) (mm/min) 5 50 200
Vitesse d’essai (flexion) (mm/min) 9.0 90.3¢ 361.4¢
Tolérance sur la vitesse (%) 20 10 10
Vitesse de déformation (sec?) 6.5 1¢* 6.51C° 2.6 1(°
Nombre d’échantillon testé 5 5 5
Température (°C) 23+2 23+2 23+2
Taux d’humidité (%) 50 +10 50 £10 50 £10

Tab. 2 : Conditions expérimentales des essais
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Les essais de traction et de flexion ont été msnésne machine de traction / compression de type
INSTRON 3345. La machine comporte une cellule degfale 5 kN et un capteur de déplacement
intégré. Un extensométre a pince INSTRON 2630-16#anis en place lors des essais de traction
afin d’assurer une mesure de la rigidité et deol#trainte seuil dans la partie utile de I'éprouvelt
permet également de s’absoudre des effets liésnadhine a savoir la tri-axialité du chargement, la
raideur machine et le jeu cinématique. Les épraesdestées en traction sont de forme plate, de
section rectangulaire et de dimensions normaligge (LA, ISO 572-2).

Pour les essais de flexion 4 points conformémetda aorme ISO 14125 (1998), nous avons
fabriqué un dispositif de flexion adapté a la maehiLes essais de flexion 4 points ont été choisis
puisqu’ils offrent théoriquement une sollicitatien flexion pure entre les cylindres de chargement
(Fig. 1-b). Les éprouvettes testées en flexion stmtforme rectangulaire et de dimensions
normalisées (Class I, ISO 14125). Contrairementesmsais de traction menés jusqu’a la rupture des
éprouvettes, nous n'avons pas pu atteindre la meivec les essais de flexion. Ce dernier estéarrét
dés que I'éprouvette commence a s’enrouler autesraylindres de chargement. Ainsi, lors de
comparaisons entre les propriétés a la tracti@nlat flexion, nous nous intéresserons uniquement
au module d’Young, & la limite élastique et a latcainte maximale.

Cylindres de
_.-~ chargement

Fig. 1. Dispositif d’essai :a) traction, b) flexion

3. Résultats et discussions
Pour des raisons de confidentialité, les résufteisentés dans ce papier ont été normalisés.

Les courbes contrainte vraie - déformation vraietrantion (Fig. 2.a) et les courbes contrainte-
déformation en flexion (Fig. 2-b) montrent un comipment visco-élasto-plastique du PP régénére.
Ce type de comportement est mis en évidence lof®olgervation de I'évolution de la déflexion
apres le déchargement des éprouvettes testéesxamf(Fig. 3). En fait, un recouvrement rapide a
été observé au départ, suivi par une évolutiorelent

0.4

PP 10, Traction PP3. flexion
! ‘ = 1l 08 : —FIPP3 6.5 10 sec”?
—TIPP36.5107 sec | e —F2PP3 6.5 107 sec!
080 AT 3l T —F3PP3 26107 sec”!
T2PP3 6.5 107 sec | 0.6 <
Tapps 26107 e 2 / T~ TN

o /o

0 0.01 0.02 003 004 005 006 007 008 009 0.1
en(rmm'rmn)
b
Fig. 2. Courbes contrainte- déformatioa (raction,b. flexion).
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| Juste avant déchargeme

Aprés1 minute

Fig. 3. Evolution de la déflexion aprés déchargenuss éprouvettes en flexion.

Les essais de traction sur les trois grades deégénérés montrent trois mécanismes de rupture
différents. La rupture du PP3 est initiée par uargmeéne de cavitation (blanchiment au niveau de
la zone utile) avant fibrillation (Fig. 4-a). A latesse de déformation 6.541@ec', I'effet de peau
visualisé sur le grade PP10 (Fig. 4-b) est explippréa génération de cavités qui ont eu le teneps d
se propager jusqu’aux bords des éprouvettes. Capembur les vitesses de déformation 6.3 10
sec! et 2.6 1F sec, I'effet de peau n'était pas constaté sur le gre®d0 vue que les cavités
générées n'ont pas eu le temps de se propagerddbiy.Le PP54 quant a lui, présente un facies de
rupture fragile avec un comportement faiblementtitlucDes analyses chimiques menées par nos
partenaires du projet ont mis en évidence la grauodeté de ce grade (pas de charge). Cette faible
ductilité est donc probablement due a I'ajout dexygde par les recycleurs comme additifs dans le
PP54 pour augmenter le grade et faciliter le pmce&jout de peroxyde induit en effet une
scission des chaines polyméres d’ou une ruptugddré-ig. 4-c).

'::‘

PP 10 : Génération
de cavites avec ou
sans effet de pean

P 54 : Ruptwre
fragile, sans striction

y

a b ‘ c

Fig. 4. Mécanismes de rupturev: Blanchiment et fibrillation PP3,
b. Génération de cavités avec ou sans effet de PPAa0,c. Rupture fragile sans striction PP54.

3.1 Influence de la vitesse de déformation

Malgré l'origine « déchets » du PP testé dans péepales essais de flexion et traction présentent
une reproductibilité assez intéressante. La digpedes propriétés identifiées a travers les esgais
dépasse pas 2% de leurs valeurs moyennes.

Les courbes de la figure 5 montrent la dépendapseptbpriétés mécaniques du PP régénérés en
traction et en flexion a la vitesse de déformation.

La tendance d’augmentation du module d’Young (Big, Fig. 5-b) est probablement due a la
diminution de la mobilité des chaines moléculades polymeres a cause de I'augmentation de la
vitesse de déformation [12]. Quant a la contrasetil, un processus secondaire des molécules peut
étre a l'origine de l'augmentation de la limite sflgue avec la vitesse de déformation (Fig 5-c et
Fig. 5-d).
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Les figures 5.e et 5.f montrent également une antatien de la résistance en traction et en flexion
avec la vitesse de déformation.

Module d"Young en traction Module d"t’{)ung en fexion
. Me=6.510-4sec-1 BWi=6.510-3sec-1 We=2.610-2sec-] Wé=6.5 10-4 sec-1 Wi=6.510-3 sec-1 ME=2.610-2 sec-1
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Fig. 5. Influence de la vitesse de déformationlesipropriétés mécaniques des PP régénérés : Mativleung é.
traction, b. flexion), Limite élastiquec(traction, d. flexion), Résistance(traction,f. flexion).

3.2 Influence du grade PP

Les essais de traction et de flexion montrent gueH du grade 10 est le plus souple alors que le PP
du grade 54 est le plus rigide (Fig. 6-a et Fi¢p).6La comparaison des modules d’Young des PP
régénérés avec celui du PP vierge montre une eliférlégere.

Pour une vitesse de déformation donnée, la limi@sti§ue en flexion (Fig. 6-d) et la résistance en
flexion (Fig. 6-f) augmentent avec l'indice de flité du PP régénérés (grade). Cependant en
traction, la résistance diminue avec l'augmentatienl’indice de fluidité (Fig 6-c, vitesses de
déformation 6.5 10-3 séaet 2.6 10-2 séb). Le PP régénéré de grade 54 offre la limitetiégjas la
plus importante alors que le grade PP 10 présatimite la plus faible.
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Pour expliquer la différence entre la traction atflexion, il est nécessaire d'identifier en
perspective les propriétés en compression desgéhééds.

Théoriquement [13], l'indice de fluidité de PP ger(grade) est inversement proportionnel a la
masse molaire. L'augmentation de la masse mola@reaecompagnée par une augmentation des
longueurs des chaines polymeres et du nombre dedtlement qui sont a l'origine d'une
diminution de la mobilité moléculaire. La formatide cristallites devient donc plus difficile et les
zones amorphes dans le PP vierge croissent enrfaesuzones cristallines. Par conséquence,
'augmentation d’indice de fluidité (grade) du PRrge impligue une augmentation du module
d’Young et de densité [13]. Cependant, la deng&RP régénérés (Tab. 1) ainsi que leurs modules
d’Young identifiés a travers des essais de fleXiig. 6-b) et de traction (Fig. 6-a) ne confirment
pas I'analyse théorique [13]. Ceci est expliqguélpgrésence des additifs et des types de charges
et de leurs différentes proportions dans les grddeBP régénérés. Les analyses chimiques menées
par nos partenaires du projet ont mis en évidemqadsence des particules de carbone dans le PP
de grade 10, d’ou sa couleur noire et la préseageginents dans le PP du grade 3.

Module d"Young en traction Module d*Young en flexion
12 12
PP} PPy PPs4
! i PRI ] ! L b
rr: PRI
;EI.E =5 (%1 -
Fos —_ H
'_-:l‘ f: 06
=4 o4
02 — o L _
“ o
0.065 E n"ésu 0,065 0650 2.600
£(107 sec’) 0107 sec )
a b
L[mu”‘hmqug'"“mn Limite élastique, Oexion
12 12
PP34 PP34
1 " e 14 PS4
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0l 02
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Fig. 6. Influence du grade sur les propriétés mégaes des PP régénérés : Module d'Youagr@action, b. flexion),
Limite élastiqued. traction, d. flexion), Résistancea(traction,f. flexion).
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4. Conclusions

Les essais de traction et de flexion menés damsaeail sur des PP régénérés de différents grades
et a différentes vitesses de déformation ont miséeidence la dépendance des propriétés
mécaniques a la fois en fonction de la vitesseotiEitation et de l'indice de fluidité (grade). Le
module d’Young, la contrainte limite élastique aigse la résistance augmentent avec la vitesse de
déformation.

La comparaison avec le PP vierge a montré la sétésiles propriétés mécanique aux additifs

volontairement ajoutés par les recycleurs afin dedgire du PP régénérés avec un grade bien
défini. Ces additifs ainsi que le processus d’hoémégsation lors de la mise en forme du PP
permettent I'obtention des caractéristiques méemmsqeproductibles malgré l'origine « déchets »

des PP regénérés.
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