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Resume

Dans ce travail de recherche on a étudié I’effet de pétrole brut sur 1’énergie de
rupture d’un tube en HDPE vierge, immergé pour 15jour, dans les conditions du
laboratoire. L’approche du travail essentiel a été adaptée pour calculer w, sur la
base d’une géométrie DENT. Les résultats obtenus montrent que I’effet des
hétérogénéités et le pétrole brut est remarquable sur les propriétés mécaniques.
L’étude du gain en masse du HDPE dans peétrole, on a constate que la couche
extérieure est la plus absorbante par rapport a la couche intérieure. Concernant

1’état de surface se dégrade en fonction du temps.
Mots clés: Polyéthyléne, Tube, Couche, pétrole brut, EWF, Energie de rupture.
Abstract :

In this research work, we studied the effect of crude oil on the fracture energy of
a virgin HDPE tube, immersed for 15 days under laboratory conditions. The
essential work of fracture (EWF) approach was applied to calculate the fracture
energy using a DENT geometry. The results obtained show that the impact of
heterogeneities and crude oil is significant on the mechanical properties. The
study of mass gain in HDPE immersed in oil revealed that the outer layer absorbs
more than the inner layer. Regarding the surface condition, it deteriorates over

time.
Keywords: Polyethylene, Pipe, Layer, Crude oil, EWF, Fracture energy.
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Introduction générale :

Le polyéthyléne haute densit¢ (PEHD) c’est un polymeére disponible et le
plus utilise dans I’industrie de nos jours, car ces propriétés mécaniques,
physiques et son faible colt de production font de lui un polymere de choix. De
nos jours, l’utilisation des tubes en polyéthyléne de haute densité (PEHD)
domine considérablement les différents secteurs de transport de fluides. Cette
résine  (PE) est le polymere le plus courant et est largement utilisée pour la
fabrication de conteneurs, de réservoirs et de tube pour le stockage et le transport
du pétrole, des produits de raffinage du pétrole, des carburants et des liquides
agressifs, y compris les solvants organiques. Le PE est connu pour étre insoluble
dans tout solvant a température ambiante, bien qu'il puisse gonfler dans certains
solvants. Mais les polymeres peuvent également voir leurs propriétés se
détériorer lorsqu’ils sont exposés a des environnements agressifs, tels que ceux
rencontrés pour les dérivés du gaz et du pétrole. Les interactions entre les
plastiques et les produits chimiques offrent de nombreux exemples illustrant leur
diversité. Par exemple, les acides exercent une influence sur le polyéthyléne
(PE), entrainant des altérations significatives dans les caractéristiques
mécaniques. Il est essentiel de considérer ces interactions lors du travail avec des
plastiques, car l'exposition aux produits chimiques peut avoir un impact
significatif sur leurs propriétés.

L’objectif de ce travail est d’évaluer expérimentalement I’énergie de
rupture en termes de travail essentiel rupture (EWF), d’un tube en polyéthyléne
de haute densité PEHD expose au pétrole brut pour une courte durée. Ainsi que
I’absorption et 1’état de surface. Ce mémoire est compose de trois chapitres :

Le premier chapitre présente une étude bibliographique sur les différents
polymeres étant la résine mere du polyéthyléne: une breve définition, la
polymérisation, la mise en ceuvre, et a 1’étude des polyéthylénes haute densité et
les tubes en PEHD et a I’état de I’art des travaux essentiels sur les modes de
rupture des tubes en HDPE-100.

Le deuxiéme chapitre est consacré a la présentation des moyens et
méthodes expérimentales mises pour la réalisation de ce travail.

Le troisieme chapitre est un travail expérimental réservé aux essais

effectues ainsi que les résultats obtenus avec leurs discussions.
~ 2 ~
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Et finalement vient la présentation de la conclusion générale.
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I.1. Introduction :

Un polymere est un matériau constitué de macromolécules formées par la
répétition d’unités structurales similaires, reliées entre elles en longues chaines.
On distingue généralement trois grandes familles de polymeres : naturels,
synthétiques et semi-synthétiques. Parmi les polymeres synthétiques les plus
répandus figure le polyéthyléne, notamment dans sa forme a haute densité
(PEHD), largement utilisé dans les systémes de canalisation. Ce matériau est
géneralement obtenu par extrusion et se caractérise par sa robustesse et sa
résistance a la pression. Au fil des décennies, 1’'usage des tubes en PEHD s’est
considérablement accru dans divers domaines, notamment pour le transport de
I’eau et du gaz, ou ils sont employés avec succes depuis plus de 50 ans. Le
polyéthyléne (PE) représente 1’un des polymeéres les plus utilisés a I’échelle
mondiale, notamment dans les domaines de I’emballage, de la distribution des
fluides et de I’isolation électrique. Il existe sous différentes formes (LDPE,
HDPE, LLDPE). Ces caractéristiques expliquent pourquoi le PE domine en
volume les polymeres utilisés pour la fabrication de films d’emballage, de sacs,
de bouteilles, de canalisations, d’équipements médicaux, de composants
automobiles et d’applications techniques avancées.

L’¢étude du comportement et des caractéristiques de ce matériau demeure un
sujet d’investigation actif. En effet, son emploi dans des conditions d’utilisation
de plus en plus exigeantes nécessite une compréhension approfondie des
mécanismes physiques impliqués sous sollicitations thermiques ou mécaniques.
Les propriétés mécaniques des structures tubulaires en HDPE ont fait 1’objet de
plusieurs travaux touchant différents aspects, tels que la variation des propriétés
physiques et mécaniques en relation avec la structure moléculaire, les
mécanismes de rupture et les effets néfastes d’environnements agressifs [5].

I.2. Généralités sur les polymeres :

Un polymere est constitue de macromolécules, elles méme sont constituées
d’une chainede monomeres.

On distingue les homopolymeres constitues de répétition d’une unique

structure Moléculaire et les copolymeres constitues d’une répétition de plusieurs

~5~
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structuresdifférentes ; (la plupart des polymeres sont élabores a partir d’un ou
deux types de monomeres seulement).
1.3. Types des polymeres :

Les polymeres sont divisés en trois parties, suivant des différences de
structures macromoléculaires aboutissant a des différences importantes dans les
propriétés thermomeécaniques :

1.3.1. Thermodurcissables :

Les molécules de ces polymeéres sont formées de longues chaines liées par
des liaisons chimiques fortes et des forces physiques. A température ambiante, ils
sont rigides. Sous I’effet de la chaleur, seules les liaisons physiques se rompent,
les liaisons chimiques restant stables.

Il 'y a environ six familiers de produits : Phénoplastes, Aminoplastes,
Epoxydes, Polyesters insaturés, Polyamides et polyuréthanes.

IIs sont appelés ainsi, car une fois leurs formes acquises, elles ne peuvent
étre modifiés. Parmi les thermodurcissables, on peut citer : résines phénoliques
(PF), résines de polyester (UP), résines époxydes (EP) et résines de polyuréthane
(PUR).

Figure 1.1 : Structure d’un Thermodurcissable [1].
1.3.2. Elastomeres :
Les élastomeres sont des matériaux partiellement réticulés, avec un faible degré
de réticulation comparé aux thermodurcissables. Les liaisons entre les chaines
(pontages) permettent aux macromolécules de retrouver leur forme initiale, plus
ou moins rapidement, apres une déformation sous contrainte — ce qui constitue

leur propriété essentielle.
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Figure 1.2 : structure d’un élastomére [2].

Les macromolécules sont reliées par des liaisons chimiques, renforcées par des
forces de cohésion physiques et des enchevétrements moléculaires. On distingue
principalement trois grandes familles de produits : les caoutchoucs naturels, les
polybutadienes et les silicones. Parmi les principaux élastomeéres figurent les
silicones (SI), les résines de polyuréthane (PUR), le caoutchouc butyle (1IR), le
caoutchouc terpolymere (EPDM) et le polyéthyléne chlorosulfoné (CSM). Ces
matériaux sont utilisés dans la fabrication de coussins, d’isolants, de semelles de
chaussures et de pneus.

1.3.3. Thermoplastiques :

Comme son nom I’indique, le matériau devient malléable sous 1’effet de la
chaleur. Le polymere est composé de macromolécules linéaires ou ramifiées, liées
entre elles par des interactions physiques. A température ambiante, il est solide,
mais lorsqu’il est chauffé, [’énergie thermique surmonte les forces
intermoléculaires, permettant aux chaines de glisser les unes sur les autres. Le
polymere se ramollit, devient déformable et peut étre mis en forme. Apres
refroidissement, la forme acquise est conservee. Ce processus est réversible : a
chaque réchauffement, le matériau retrouve sa malléabilité. Cette propriété,

propre aux polymeres thermoplastiques, permet leur recyclage.
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Figure 1.3 : Structure d’un thermoplastique linéaire [8].

La sphéricité nait a partir d’un centre nucléon d’ou croissent radialement les
lamelles ; cette derniére n’est pas enticrement cristalline, Les parties non
cristallines, constitues des chaines ou portions de chaines a L’état amorphe.

I.4. Structure et morphologie du PE :

L’objectif de ce paragraphe est de définir et de décrire les différents ¢léments
formant la microstructure du PE. La morphologie des polymeéres semi-cristallins
est tres complexe, elle s’organise sur plusieurs échelles (microscopique,
mésoscopique et macroscopique); comme le polyéthyléne présente au moins deux
phases différentes: la phase amorphe et la phase cristalline. Elle est analysée a
plusieurs échelles, de la chaine macromoléculaire aux sphérolites.

A T’échelle de I’ Angstrom, le cristal peut étre défini par sa maille cristalline et son
motif. Le réseau cristallin est constitué de mailles élémentaires dont la dimension
peut atteindre 10™° m..

-A T’échelle nanoscopique, les chaines se replient sur elles-mémes et peuvent
ainsi participer a I’édification de lamelles. L’¢épaisseur des lamelles cristallines,
déterminée par diffraction des rayons X aux petits angles, est comprise entre 10
et 30 nm dans le cas du polyéthylene. Les lamelles amorphes et cristallines sont
organisées sous forme d’empilements lamellaires.

-A 1’échelle mésoscopique, le polymére est organisé sous forme d’empilements

lamellaires, pour le PEHD se sont des sphérolites [5].
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Figure 1.4 : Microstructure d’un polyéthyléne [15].
Le taux de cristallinité X (la proportion de phase cristalline, fraction de la
masse du polymére se trouvant a L’état cristallin) donne I ’importance de la
structure cristalline Dans I’ensemble de la matiére. Le tableau 01 représente

I’intervalle du taux de cristallinité X de quelques polyméres semi-cristallins.
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Tableau.l.1 : Taux de cristallinité X (%) de quelques thermoplastiques Semi-

cristallins. (D’apres B. Wienerlis 1973) [3].

Polymere X (%)

Polyamide (PAG6) 35-40
Polyamide (PAG) 35-40

Poly (oxymethylene) 70- 80

Poly (terephthalate) 30- 40

Poly (terephthalate de 40- 50
Polytetraphluorethylene 60 -80
Polyéthylene haute density 70- 80
Polyéthyléne (base density) (PEBD) 45- 55

Il existe également des thermoplastiques sans phase cristalline, ils sont dits

amorphes , les matiéres thermodurcissables et les élastomeres a quelques

exceptions prés sontegalement amorphes.

=y Tl T
S e =
Wovar e

TS S S

Figure 1.5 : Structure d’un polymeére amorphe[16].

A basse température, les polyméres amorphes se présentent a 1’état solide et se

distinguent par [’absence d’organisation ordonnée des monomeéres a longue

distance. Ils peuvent étre assimilés a des liquides dont les mouvements

moléculaires sont figés, tout en conservant une structure désordonnée typique de

1’¢état liquide.

La classification classique en trois grandes familles

élastomeres,

thermodurcissables et thermoplastiques reste toutefois relativement arbitraire.

Certains matériaux, comme les polyuréthanes, peuvent exister sous forme

~ 10 ~
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d’¢lastomeres ou de thermodurcissables. De plus, une catégorie intermédiaire,
appelée élastomeres thermoplastiques, présente des propriétés a mi-chemin entre
celles des thermoplastiques et des élastomeres.

I.5. Propriétés et utilisations :

On donne ci-aprés quelques propriétés des matiéres plastiques et leurs
applications dansnotre vie quotidienne :
1.5.1. Le recyclage :

Les thermoplastiques se distinguent par leurs propriétés de recyclage. Ils ont
la possibilité de conserver leurs propriétés plastiques contrairement aux
thermodurcissables et les élastomeres. Chacune de ces trois fleches se trouvent
dans cette figure ont des significations [4].

- La premiere : symbolise la collecte des matériaux uses.

- La seconde : la réutilisation et la production de nouveaux produits grace aux rebuts.

-La troisieme : reconnait le réle important du consommateur qui réclame de plus en plus
des produits recycles.

On trouve généralement un nombre entre ces trois fleches :

U.)C?.)G.)t_“.)
no NN
oLy L

OTHER

Figure 1.6 : sigles Ruban de Mobius pour quelques polymeres.
Ce systeme de codage peut étre utilise pour identifier les plastiques lorsqu’ils
sont triés manuellement.

Le recyclage des plastiques est un moyen de protection de I *environnement,
et ce par la réduction de déchets. Etant une dérive du pétrole la réduction du
plastique et ses dechets représentent un intérét environnemental et économique,
sachant que le recyclage d’une tonne de plastique équivaut a une économie de
700 Kg de petrole brut [6] Les produits fabriques a partir de plastiques recyclés

~11 ~
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trouvent des applications variées, allant des tuyaux de drainage aux cassettes
audio et vidéo, en passant par les casques de vélo. Certaines entreprises, comme
IBM, ont méme releveé le defi de concevoir des ordinateurs en plastique recycle.
1.5.2. La conduction :

Comme nous I ’avons cite précédemment les matériaux plastiques sont des
isolants thermiques et électriques, la conductivité thermique d’un polymeére est
mille fois plus faible que celle du cuivre et cent fois plus faible que celle de |
"acier, elle se situe entre 0,15 et 0,30 W/mW [7], qui est proche de celle du bois.
il en résulte les conséquences suivantes :

Il faut 1000 s pour chauffer, ou refroidir 1 cm de polymére alors qu’il ne
faut que 10 s pour effectuer la méme opération sur 1 cm d’acier. Ceci explique
que tous les outillages de mise en forme des polymeres réalisent la plastification
du matériau en couche mince. Il en résulte que la plupart des objets fabriques en
polymere sont de faible épais(quelques millimétres).

-La fabrication d’objets de plus forte épaisseur, par exemple des isolations pour
cables de haute énergie, est possible mais requiert des temps de refroidissement
trés éleves, donne des cadences de fabrication faibles qui ne se justifient que par
les propriétés finales recherchées.

-La température d’interface entre un polymere a 200°C et un moule d’injection a
20°C sera de 4013 : la régulation thermique du mo ulve impose la solidification
du polymeére dés qu’il est au contact des parois métalliques.

-La température d’interface entre un polymere a 200°C et un bac d’eau a 2013
sera de SO'C : un film ou une fibre de polymeére cri satellisera en surface dés son
entrée dans un bac d’eau. En revanche, la température d’interface entre un
polymere a 200°C et I "air a 2013 sera de 199<C : il sera donné possible d’étirer
un fil ou un film dans I ‘air sur des distances importantes.

- La puissance dissipée sera dans bon nombre de procedes tres supérieure a la
chaleur apportée, ou enlevée, par conduction depuis I ’outillage. II sera donne
souvent illusoire et économiquement non fonde de vouloir contrdler la
température du polymeére fondu en controlant la temperature de régulation de
I‘outillage [7].

~12 ~
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1.5.3. Utilisations :

L’utilisation des maticres plastiques connait une expansion constante.
Depuis 1950, la production et la consommation mondiales de plastiques
enregistrent une croissance moyenne annuelle d’environ 9 %. La production
mondiale est ainsi passée de 1,5 million de tonnes en 1950 a pres de 260 millions
de tonnes en 2007. L’Europe contribue a hauteur de 25 % a cette production
globale, soit environ 65 millions de tonnes par an, dont prés de 40 % sont assurés
par I’Allemagne et I’Italic. En Suisse, la demande annuelle en plastiques
transformés s’éléve a environ 900 000 tonnes, contre 12,2 millions de tonnes

pour I’ Allemagne.

PRODUCTION-DE-DECHETS-PLASTIQUES. -
DANS- L'UE-EN-20151

Agriculture:- 5%
1

Emballages:-59%

Construction-et-«
-démolition:- 5%

Figure 1.7 : Utilisation de matieres plastiques en Europe.

L’emballage est le premier secteur d’application des matieres plastiques,
suivi par I’équipement électrique et électronique (E&E). Aprés les autres
applications comme industrie automobile comprennent notamment la médecine
et les loisirs. Ces pourcentages sont calculés sur la base d’une demande
représentant environ 52,5 millions de tonnes de plastiques (2015), constitue
principalement des cing familiers de plastiques présentées en introduction (PE,
PP, PVC, PS, PET).

~ 13 ~
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1.6. Les polyéthylenes :

1.6.1. Définition :

Le polyéthylene et un polymeére thermoplastique, de molécule C2H4,
représentant une longue chalone d’atomes de carbone. Parfois les atomes de
carbone au lieu d’étre lies a des atomes d’hydrogene, ils sont liés a de longues
chaines de polyéthylene, appelé polyéthyléne ramifie, ou polyéthylene basse
densité (PEBD). Ces polyéthylenes sont des polyméres a branches longues et
courtes fabriques par amorcage radicalaire avec lesprocedes haute pression, de
masse volumique : 0,910 a 0,935 g/cm3 [10], L’absence deramification mené,
au polyéthyléne linéaire, dit de haute densité (PEHD). Les polyéthylénes sont
issus de la polymérisation d’éthylene gazeux et peuvent étre de natures
différentes suivant les modes de synthése. Divers procédes sont utilisables
pour cette polymérisation, parmi lesquelles nous citerons : la déshydratation’
alcool éthyliquesur de I’alumine, 1 hydrogénation de I’acétyléne, le cracking
des hydrocarbures aliphatiques et les gaz naturels. L’éthyléne doit étre
soigneusement purifie, pour donnerlieu a une croissance seine de la chaine.
1.6.2. Structure et propriétés :

Les polyéthylénes (PE) possedent I’une des structures chimiques les plus
simples de tous les polymeres, Ce sont des matériaux thermoplastiques semi
cristallins qui représentent un enchainement de groupe (-CH2-CH2-) [3], lls sont
obtenus par polymérisation d’éthyléne gazeux. Déshydratation de 1’alcool
¢thylique sur I’alumine, 1’hydrogenation de 1’acetylene et le cracking des
hydrocarbures aliphatiques se trouvant dans le naphta (pétrole brut) et les gaz
naturels. Cette derniere s’effectue a hautetempérature, vers 800°C. L’éthyléne doit
étre soigneusement purifie, pour le débarrasser de diverses impuretés gazeuses
comme : CO, CO2, N2, NH3, S.... qui pourraient jouer le réle d’inhibiteurs de
polymeérisation, en rompant les charmes de polymere, au fur et amesure de leur
formation.

C’est le plastique le plus courant qui représente plus de 34 % du marché
mondial des plastiques. La figure 1.2 montre la place des produits en

polyéthyléne dans le marché mondiale.

~ 14 ~
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Global Polyethylene Market, by
Technology in 2024 (Bn)

Others [INEEEEE—_—

Injection molding [N

Films & Sheet
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Blow Molding

Figure 1.8 : Différents domaines d’utilisation du PEHD.
Dans la figure suivante, nous verrons un graphique que represente la consommation

de polyéthylene monduale en 2024.

Global Polyethylene Market, by Region
In 2024 (%)

>

Figure 1.9 : Consommation de polyéthyléne dans le monde.
1.6.3. Polyéthylénes haute densité (PEHD) :
Le polyéthylene haute densité (PEHD), issu de la polymérisation du

» Asia Pacific
» North America
= Europe
Middle East and Africa

= South America

monomere €thyléne (C:Ha4), appartient a la famille des thermoplastiques et se
distingue par un rapport résistance mécanique / densité particulierement éleve.
Ce polymeére présente une structure essentiellement linéaire, caractérisée par un
faible degré de ramification, ce qui permet un empilement dense des chaines
macromoléculaires. Cette configuration moléculaire favorise le développement
de forces intermoléculaires significatives, conférant au matériau une forte

cristallinité ainsi qu’une densité accrue.
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Le PEHD se distingue également par un point de fusion relativement élevé
comparativement a d'autres polyméres thermoplastiques, ce qui élargit son
domaine d'applications industrielles, allant de la fabrication de tuyauteries sous
pression jusqu’a la production d’emballages rigides tels que les contenants de
stockage.

Bien qu’il soit largement maitrisé a 1’échelle industrielle, le mécanisme
réactionnel précis de sa synthése demeure encore, a certains égards, objet de
recherches approfondies, notamment en ce qui concerne les dynamiques de
croissance des chaines et le controle de la cristallinite.

Sur le plan économique, le PEHD constitue 1’un des plastiques les plus répandus
a I’échelle mondiale, représentant plus de 34 % du marché global des polymeéres

thermoplastiques. [5].

Figure 1.10 : Matiéres premiéeres PEHD pour extrusion de tubes.
1.6.4. Propriétés des polyéthylenes :

Elies dépendent de ses parametres structuraux comme la cristallinité, la
masse volumique et la distribution des masses molaires, de la conception de la
piéce, des conditions de mise en ceuvre et des conditions d'utilisation comme le
type et la durée des contraintes, ainsi que de la température. Le tableau 1
regroupe l'influence des parametres structuraux sur les propriétés mécaniques du
PEHD.

1.6.5. Caractéristiques mécanique du PEHD :

Les caractéristiques mécaniques de PEHD sont décrites sous forme d’un tableau :

~ 16 ~
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Tableau 1.2: Principales propriétés du PEHD.

Proprieties Unites PEHD
Masse volumique g.cm~3 0.945a0.970
Cri stall inite % 60 a 80
Temperature de fusion °C 118 a 146
Temperature de 0 i i
transition vitreuse ¢ 125a-120
Contrainte a la rupture MPa 26 a 40
Allongement a rupture % 20a 1000
Limite elastique MPa 13a27

1.6.6. Tubes en polyéthylénes :

1.6.6.a. Spécification pour composition de base :

Le tableau 3 regroupe quelques Valeurs de composition de base pour les tubes en

polyéthylénes.

Tableau 1.3 : Composition de base.

Caractéristiques

Spécifications

Parameters d'essais

Méthodes d'essais

Teneur en matiere

Volatile 350mg/kg NFEN 12099
Teneur en noir de 0426 en masse 1ISO 6964 ou
Carbone ' ' NFT51-140
Dispersion du noir 3 1ISO114200u
De carbone NFT51-142
Tenue aux 20 h 80°C, 2MPa NF-T54-065

Composants des gas

1.6.6.b. Caractéristiques et classification :

Les tubes polyéthylénes sont caractérises par :

- Laclassification de la résine ; PE 40 - 63 - 80 - 100.

- La pression nominale.

- Le SDR : Diametre extérieur / Epaisseur.

La. NIRS (Minimal Required Strenght) ou contrainte minimale requise, d‘ou est

issue la Classification des résines en PE tableau4 L'appellation retenue par la
~17 ~
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future norme europeenne donne a la fois la MRS de la résine et la " résistance
hydrostatique along terme ", En tenant compte du coefficient de sécurité fixe a
1,25. Les canalisations en polyéthylene se classent selon la MRS de la résine
utilisée Pour leur fabrication. Des normes d'utilisation axent le cadre
conventionnel des Comparaisons entre plusieurs résines PE sur une durée de 50
ans a une température de 20° C. D'une fagon générale, la tenue d’une canalisation

est fonction desa durée et de sa température d’initialisation.

Tableau 1.4. Classification de la résine.

Contrainteminimale Resistance
Classification resine requise hydrostatique
(Selon 1SO) (MRS) a long te(r:r)ne (a20°

PE 100 10.0 MPa 8.0 MPa

PE8O 8.0 MPa 6.3 MPa

PEG3 6.3 MPa 5.0 MPa

PE40 4.0 MPa 3.2 MPa

PE32 3.2 MPa 2.5 MPa

1.6.6.c. Extrusion de tubes :

L’extrusion est le procéde le plus utilise pour la mise en forme des
polymeéres, et enparticulier les thermoplastiques. Cette opération a pour objet la
transformation de la matiére thermoplastique en une masse visqueuse homogeéne,
susceptible de s’écouler a débit constant a travers une filiére, sous I’effet d’une
Pression pour fabriquer des produits finis ou des semi- produits (films, plaques,
tubes, profiles, isolations de cables...).

Les principaux problemes rencontres lors de 1’extrusion de tubes sont les
difficultesliées a.

L’obtention d’une épaisseur homogéne sur toute la périphérie du tube ; et le
contrble dela température pour éviter tout échauffement préjudiciable a la qualité

du produit [4] La ligne d’extrusion est globalement constituée de 4 zones

~ 18 ~
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suivantes :

-Zone 1 : I’extrudeuse ou boudineuse qui consiste a fondre les granules du
polyéthyléne a température de 230°C qui donne une pate et le pousse a travers
lapone suivante.

-Zone 2 : Téete d’extrusion qui met la matiére fondue sous forme de tube.

-Zone 3 : pour les bacs de calibrage et de refroidissement, Le tube y est calibre
en diametre extérieur et en épaisseur. Il transite dans une enceinte de
refroidissementpar circulation ou aspersion d’eau.

-Zone 4 : Les périphériques consistent a faire sur le tube un marquage ou tirage
derepérage situe tous les metres et depose la peinture par jet d’encre puis découper

la.

r;:r-':P
Zone 4 Jone 3 Zone 2 Jone ]' '|_,.
H II

N ™

Aol P T sl K1

Figure 1.11 : La ligne d’extrusion de tube polyéthyléne.

a) L’extrudeuse :

La machine est alimentée en matiére pulvérulente par une trémie (1).
D’extrudeuse mono vis (2), Dans laquelle une vis de type Archiméde tourne a
L’intérieur Dun fourreau Cylindrique, ce dernier est généralement muni de
colliers chauffant électriques relies aun ensemble de régulateurs qui régulent la
température le long du fourreau.

La principale fonction d’Extrudeuse est de fondre le polymére, le mettre en
pression et le mélange du polymére fondu, afin d’alimenter dans de bonnes
conditions la filer en téte, qui donne race forme au produit fabrique, Le tableau I-5
montre quelque valeur indicative de réglage de tempeérature d’extrusion du
polyéthyléne haute densité. D'aprés les observations qui ont éte faites sur I'etat du
polymere dans la machine enrégime Prenaient, on peut distinguer trois zones

phenoménologiques.
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-la zone d’alimentation, dans laquelle le polymeére est entierement solide (en
Poudre, plus au moins compacte).

-La zone de plastification, dans laquelle coexistent le polymere en copolymeére
déja fondu.

- La zone de pompage, dans laguelle le polymere est totalement fondu [6].

Tréemie T

Alimentation Fusion- Pompage Filigre

Figure 1.12 : Extrudeuse mono vis [6].

Tableau 1.5 : Valeurs des températures d’extrusion.

R Pression
Matiere Temperature en °C
en MPa
Zone zone de zone de N
_ Téte | filiere
PE haute d’alimentation | compression | pompage
_ 100-180
Densite
140 160 165 165 | 170
b) La filiére :

Le role principal que doit jouer une filiére d'extrusion est de fournir a la
sortie de D’outillage un produit aux dimensions requises, uniformes en
température. Ceci est particulierement important pour les phases qui suivent
’extrusion proprement dite (étirage, conformation, refroidissement...), pour
lesquelles toutes hétérogénéité ensortie de filiere pourrait qu'étre aggravée et
conduire éventuellement a un produit incorrect [7], Le polymere fondu, est
distribué autour d'un mandrin qui est relie au corps de la filiere par
I’intermédiaire d’ailettes. En sortie, le tube passe dans une filiere dite froide,

ouconfonnateire, constitue d'un anneau refroidi et perce de trous par lesquels

~ 20 ~
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I'eau souspression vient figer la surface extérieure du tube tout en lubrifiant
son déplacement. Unelégére surpression appliquée a l'intérieur du tube permet
de lui conserver la géométrie cylindrique et le plaquer sur la filiere froide.

c) Le refroidissement :

Le tube poursuit son refroidissement par déplacement dans un ou plusieurs
Bacs d'eau (4) avant d'étre découpe a la longueur requise [7], Plusieurs types
de conformateurs dans lesquels les parois encore chaudes et déformables sont
plaquées contre les faces refroidies du calibreur par le vide crée, agissant de
I'extérieur, ou par lapression de faire a l'intérieur du tube. Un des systéemes,
nomme "“conformation en bac d'eau sous vide", est trés répandu. Il se
compose d'un long réservoir ferme, rempli aux deux tiers d'eau froide
constamment renouvelée. L'air au-dessus de l'eau est maintenu sous une
dépression de 300 Pa. Le calibrage dans un bac sous vide limite les efforts de
frottement entre tube et calibreur [7].

d) Heritage:

Pour que le profil, qui sort de la filiere, ne se déforme pas

immédiatement, on le soumet a traction ce qui contribue en partie au maintien
de sa forme et de I'épaisseur des parois. L'effort décente traction doit étre
ajuste a la vitesse de sortie du profil. Ce role est tirage qui agit sur le profil
refroidi et dont la vitesse.
Est réglée et contrélée avec précision le dispositif de tirage conditionne les
dimensions du profil et applique I’effort nécessaire au passage dans le
cofondateur. Pour les tubes, on utilise plus fréqguemment les tireurs a
chenilles.

Les tubes fabriques par extrusion peuvent avoir des diamétres non
conformes, ou non calibres a l'extérieur ou a l'intérieur. Les dimensions des
tubes non conformes sont réglées par la vitesse de tirage et la vitesse de
refroidissement [6].

e) L’extrudat :

Les tubes rigides sont sciés a la longueur désirée, une scie circulaire suit

le profil dans son mouvement d'avance, elle est entrainée par le profil lui-
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méme, et commandée automatiquement par un contacteur électrique. Les
tubes souples sont dans la plupart des cas enroules sur des bobines dont la

rotation est liée a la vitesse de tirage.

1.6.6.d. Les produits obtenus :

Les tubes en méthylenes doivent avoir des surfaces extérieurs et intérieurs
propres et lisses et étre exemptes de défauts, tels qu'ils soient susceptibles
d'étrenuisibles a leur qualité, rayures, piqures, gains, bulles, soufflures et criques.

L’examen est effectué a 1’ciel nu, sur des éprouvettes ouvertes selon deux
génératrices diamétralement opposées. Les extrémités des tubes doivent étre
coupées proprement etperpendiculairement a I'axe du tube.

Les filets de repérage jaunes sont au moins au nombre de trois, repartis
également sur la circonférence du tube. Ces filets doivent avoir une faible
épaisseur et une faible largeur de facon a ne pas modifier les caractéristiques
physiques et mécaniques des tubes.

Le contr6le dimensionnel des tubes doit se faire automatiquement en ligne
d’extrusion par scanner.

1.6.7. Principaux Propriétés du PEHD:
Les canalisations PEHD s'inscrivent dans un programme complet :

- Fluides sous pression PN 2,5 a 25.

- Fluides base pression - Décollement — Assainissement.
- Eau potable (PEHD bandes bleues).

- Gaz (PEHD bandes jaunes).

1.6.8. Domaine d’utilisation :
Les applications sont nombreuses et intéressantes, on distingue :
- Les conduites de transport de pétrole, fuel, gaz, eau potable.
- Les conduites de transport de pates cellulosiques.
- Les conduites de ventilation et de dépoussiérage.
- irrigation et le drainage.

- le gain age de cables.
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1.7. Description générale de PEHD :

Le PEHD est un:
- Thermoplastique commercial semi-cristallin (typiqguement 70-80%),
blanchatre,semi opaque.
- Polymere le plus simple et le moins cher.
- Un matériau écologique ; sa fabrication est propre, ne produit que peu de
déchets.
- Et n'émet pas de substances nocives ; il est recyclable a 100% dont le
traitementne nécessite que peu d'énergie.

1.7.1. Propriétés :

Le tableau suivant (tableau 1.03) présente quelques propriétés de PEHD [3].

Tableau. 1.6 : Quelques propriétés d’un polyéthyléne a haute densité. PEHD (a

température ambiante) [3].

Propriétés Valeur
Module d’Young* (MPA) 700 11400
Resistance en traction* (MPA) 18a35
Conductivite thérmique (W/mX) 0,38a0,51
Temperature de transition (°C) -1251-120
Temperature de fusion Tf ('C) 135

1.7.2. : Utilisation de PEHD :

L’utilisation de PEHD est appliquée dans plusieurs domaines, on donne ici des

exemplespour quelques applications :

-Agriculture : film, filet de péche, pipe d’irrigation, cageots.

-Industrie : cosmétiques, alimentaire (bidons d’huile), produits d’entretien.

-Emballage : pipe gaz naturel et eaux, pieces techniques et

automobiles,Conteneurs.

1.7.3. Production :

En Algérie, I ’usine qui produit ce polymere se trouve dans la wilaya de

Skikda ; c’est la societ¢é POLYMED (Société Méditerranéenne des
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Polymeéres) dans la zone industrielle SONATRACH ; produit le PEHD
suivant le procéde PHILIPS, d’une densité comprise entre 0,94 et 0,965
g/cma3.

- Sa production est de 130.000 Tonne/ An, d’ou 54% est exportée.
- Le tableau 04 présente la production de quelques pays

de PEHD, en 2003 dans le monde, en milliers de
tonnes.
Tableau. 1.7. Production de polyethylene a haute densité (PEHD)en 2003, de

quelques pays (en milliers de tonnes) [9].

Pays PEHD
Etats-Unis 7976
Europe 4845
Japon 1170
France 505

1.7.4. Avantages et Inconvénients du PEHD :
1.7.4.a. Avantages :
Mise en ceuvre aisée.
Excellentes propriétés d’isolation électrique.
Résistance aux chocs.
Grande inertie chimique.
Qualité alimentaire.
Perte du caractere perméable des PE que ce soit a | *eau, mais aussi a | “air et
Aux hydrocarbures [10].
1.7.4.b. Inconvénients :
Sensibilité aux UV en présence d’oxygene.
Sensibilité a la fissure sous contrainte.
Mauvaise tenue a la chaleur.
Collage important [10].
1.8. Etat de I’art :
Tarek Houari et al. [11] ont déterminé expérimentalement la ténacité d’un tube
en polyéthylene de haute densité (PEHD), destine a la distribution de ’eau, en

utilisant les concepts de la mécanique de la rupture qui est le travail essentiel de
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rupture (EWF). Les essais ont été realisés sur des éprouvettes DENT de
dimensions 65 x 45x4 mm? prélevées directement & partir de tube en PEHD de
grade PE-100 de diamétre D = 400 mm, longueur L = 12 mm et d’épaisseur
nominale comprise entre B = 36,3 et 40,1 mm ; parallelement a la direction
d'extrusion (figurel). La vitesse d’essai est de 20 mm/min a température

ambiante.

<>

Figure 1.13 : Sens, Géométrie et dimensions des éprouvettes DENT.
Les courbes expérimentales des essais de rupture force-déplacement pour
différents ligaments sont illustrées sur la Figure 1.14. L’allure de ces courbes
confirme une rupture ductile pour le PEHD avec plastification du ligament. Une
similitude de forme des courbes force-déplacement est observée quelle que soit la
longueur du ligament. Ceci montre que le mode de rupture est indépendant de la

longueur du ligament.

Displacement (mm)

Figure 1.14 : Courbes charge-déplacement pour différents ligaments.
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Figure 1.15 : Courbes charge-déplacement sélectionnées pour le calcul de EWF.
Les résultats obtenus montrent que w, est de 1’ordre de 137.5 kJ/m? avec un

coefficient de corrélation R?= 0.900.

)

"
o

/i

Wy (KJ

Wwe ! e Extrapolation line

Ligament L(mm)

Figure 1.16 : I’évolution du travail spécifique total a la rupture en fonction de la
longueur de ligament.

Fabiano Moreno Peres et al. [12] ont étudié I'adéquation du protocole d'essai de
travail essentiel de rupture (EWF) a une résine de polyéthyléne moyenne densité
(MDPE) congue pour la production de conduites d'eau extrudees. Les problémes
typiques de cette méthode, comme par exemple 1’influence de la préparation de
I’échantillon, la géométrie de I’échantillon et les différentes méthodes de pre-
fissuration, sont étudiés et leur influence sur les résultats obtenus est décrite.

Des plaques carrées moulees par compression, préparées conformément a la
norme ASTM D4703-03, ont été utilisées pour la production de certains
¢chantillons destinés a 1’essai EWF. Deux épaisseurs nominales ont été

concernées : 1 mm et 3 mm. Outre les échantillons moulés par compression, un
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ensemble d'échantillons d'épaisseur nominale de 0,2 mm a été produit a partir de
films extrudés par soufflage. Tous les échantillons ont été produits avec une
longueur x = 75 mm et une largeur B = 38 mm.

Neuf séries d’essais ont été réalisées pour I’EWF, en faisant varier la procedure
d’entaillage et 1’orientation du ligament par rapport a la direction d'extrusion

comme le montre la Figure 1.17.

Figure 1.17 : Exemple de procédures de pré-fissuration : (a) « coupe a droite » et
(b) pigdre de la pointe de la lame en acier.

La Figure 1.18 présente une courbe charge-déplacement typique obtenue avec

I'échantillon DENT.

60

. T . .
/ c Series 5-1
50
-
40} /
—_ e
% 30 /
3
20f .
10F ’/ 1
a
0 / L L L L L L
0 2 4 6 8 10 12 14

displacement [mm]

Figure 1.18 : Exemple de courbe charge-déplacement obtenue a partir d'un
échantillon DENT produit avec un film de 0,2 mm d'épaisseur. Les fleches
indiquent les différentes étapes de développement de la zone plastique et/ou de
propagation des fissures.

Le tableau 1.8 résume les résultats obtenus pour les neuf séries d’expériences
EWF. A premiére vue, les résultats se caractérisent par une forte dispersion, mais
il convient de rappeler que les séries S-1 a S-5 concernent le film extrudé de 0,2
mm et que, plus particulierement, les séries S1, S-3 et S-5 correspondent a des
échantillons dont les ligaments étaient orientés parallelement a I'axe d'extrusion,
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tandis que les échantillons S-2 et S-4 avaient leurs ligaments orientés
perpendiculairement a l'axe d'extrusion. Par conséquent, les importantes
différences observées dans ces familles d'échantillons peuvent étre attribuées a
I'anisotropie de I'échantillon. Les séries S-6 a S-9, quant a elles, concernent des
échantillons prélevés sur des plagues moulées par compression, qui sont,
vraisemblablement, isotropes.

Tableau 1.8 : Récapitule les résultats trouves.

Series # we (kIm?) | Swe [ Bw, (MIM®) [ SBw, r?
S-1 19 37.57 7.28 7.31 0.69 0.8690
S-2 28 8.56 3.90 14.00 0.34 0.9851
S-3 26 24.40 2.35 9.27 0.21 0.9873
S-4 28 9.61 3.17 15.04 0.28 0.9913
S-5 22 32.10 2.55 8.89 0.24 0.9857
S-6 27 43.44 3.87 10.21 0.33 0.9741
S-7 26 35.18 2.27 11.36 0.21 0.9922
S-8 25 35.59 4.34 11.20 0.39 0.9730
S-9 28 41.79 5.17 12.40 0.45 0.9669

Ils ont conclu que, I’essai EWF utilisant la géométrie de I’échantillon DENT est
bien adapté a une application au PEMD, car, dans tous les cas étudiés, le travail
spécifique de la fracture évolue linéairement avec la longueur du ligament. Les
courbes charge-déplacement obtenues présentent une remarquable autosimilarite
au sein d’une série expérimentale donnée, mais des différences quantitatives
apparaissent lors de la comparaison de différentes séries. Ces différences se
refletent dans les différents paramétres EWF, notamment en cas d'utilisation de
différentes méthodes de pré fissuration, ce qui est corrélé aux différentes zones
d'endommagement produites par ces méthodes a proximité de la pointe du pré
fissure. Cette situation est plus critique pour le parametre pw,, mais montre
clairement qu’un consensus sur la methode de preé fissuration idéale est
nécessaire.

Ivan Kuryndinland al. [13] ont fait une étude expérimentale de 1’effet des

solvants organiques sur les propriétés physiques et mécaniques du polyéthylene.
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Ces auteurs ont utilise I'ortho-dichloro-benzéne (C¢H,C, (ODCB) et
1’orthoxyléne CgH1o(OX).

Dans cette étude, trois types d’éprouvettes ont éte utilisés :

- Eprouvettes films de 32 um d'épaisseur obtenus par extrusion de PE.

- un cylindrique extrudée de 50 mm de diametre, ensuite il a été découpe en
disques de 5, 10, 15 et 20 mm d’épaisseur.

- Des éprouvettes standards 4 mm d’épaisseur découpé a partir d’une plaque plate
moulée (selon la norme ASTM D638, éprouvette de type I).

Pour étudier les processus de gonflement, les deux derniers types d’éprouvettes
ont été immergés dans 1’ODCB et I’OX, maintenues a une température de 60 °C
pendant 35 jours. La variation de la masse de 1’éprouvette au fil du temps a été
suivie par pesée avec une précision de 0,1 mg.

Le degré de gonflement (o) a été déterminé comme suit :

m-mg

a= x 100% (1.1)

Les rér;iltats trouvés montrent que I’immersion d’échantillons de PE dans les
solvants organiques ODCB et OX entraine un gonflement limité, et que le degre
d’équilibre de gonflement ne dépendait pas ni de la taille ni de la forme des
échantillons, des valeurs de 15,5 et 12,4 % ont été atteintes respectivement pour
ODCB et OX. Ce résultat est t illustrée a la figure7 pour les échantillons de

disques de PE.

o, %

35

t, days
t, days Y

(a) (b)

Figure 1.19 : Courbes de cinétique de gonflement des disques PE d'une épaisseur

de (1) 5, (2) 10, (3) 15 et (4) 20 mm dans (a) ODCB et (b) OX.
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Les courbes contrainte-déformation obtenues lors d’un essai de traction jusqu'a
rupture des éprouvettes standards d’origines et ceux gonflés dans des solvants
organiques jusqu’a I’équilibre (Figure 1.20). Comme le montre la Figure 11.8,
I’allongement a la rupture des échantillons de PE d’origine atteint 400 %, tandis
que les echantillons gonflés dans de I’ODCB et de 1’OX se caractérisent par une
déformation a la rupture supérieure a 600 % et 550 %, respectivement. Les

caractéristigues mécaniques trouvés sont regroupes dans le tableau 1.9

200 400 600

g, %

Figure 1.20 : (a) Courbes de contrainte-déformation de traction : (1) échantillons

initiaux et de ceux gonflés a I'équilibre dans (2) ODCB et (3) OX.
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Tableau 1.9 : Caractéristiques mécaniques des échantillons de PE brut et gonflés.

Eprouvette Degré de Résistance a la | Allongement a Module de
gonflement, | traction, MPa la rupture, % Young , MPa
%

Origine - 86 385 1051
Gonflé pendent 1
jour dans:
OoDCB 5.4 92 435 588
OX 5.0 107 536 502
Gonflé a
I'équilibre dans:

OoDCB 15.5 117 537 482

OX 12.4 130 648 440
Gonflé pendent 1 5.0 92 435
jour dans: ODCB 155 107 536 588
OoX 12.4 117 537 502
Gonflé a 130 648 482
I'‘équilibre dans: 440
oDCB

OX

IIs ont conclu que le gonflement entraine une augmentation de la masse et du
volume des éprouvettes et une modification de leurs propriétés mécaniques. En
particulier, une augmentation de la flexibilité et de I'allongement a la rupture est
perceptible apres une immersion relativement courte dans ces solvants
organiques. Les résultats obtenus semblent importants pour la conception et
I'exploitation des revétements et des produits en PE (tuyaux, réservoirs, etc.)
susceptibles d'étre en contact, de courte ou de longue durée, avec des produits
pétroliers.

Les effets du diesel sur les propriétés physiques et chimique d’une
canalisation en polyéthyléne haute densité (PEHD en fonction de la température
et du temps ont été rapportes par Amelia H. U. Torres et al. [Amelia H. U.
Torres1, Jose R. M. d’Almeidal, and Jean-Pierre Habas, Aging of HDPE Pipes
Exposed to Diesel Lubricant, Polymer-Plastics Technology and Engineering, 50:
1594-1599, 2011 DOI: 10.1080/03602559.2011.578297].

Des échantillons de 80 mm de long, 10 mm de large et 2 mm d'épaisseur ont été

usinés a partir du tube en PEHD et immergés dans du diesel a l'aide de recipients
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hermétiqguement fermés. Ces récipients ont eté placés dans des etuves a
circulation d'air a deux températures différentes (20 °C et 50 °C) afin d'évaluer
I'effet de la température sur le processus de vieillissement. Les échantillons ont
¢té maintenus en immersion pendant des durées allant jusqu’a 150 jours.
L'absorption du diesel par le polymere a été évaluée par gravimétrie. La courbe
de gain de poids en fonction du temps d'immersion des échantillons a été obtenue
selon les procédures décrites dans la norme ASTM D570 pour les plastiques.
Apreés 150 jours, les échantillons ont été retirés du bain d'immersion et analysés
par la spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (FT-IR) et 1’analyse
thermogravimétrique (ATG).

Ils ont souligne deux aspects qui sont :

a) La quantité de diesel absorbée est relativement élevée, dépend de la
température. La diffusion c’est un processus activé thermiquement, la
quantité de fluide absorbée a la saturation et le temps nécessaire pour
atteindre cette valeur variaient avec la température d’immersion. Des
valeurs de saturation de 8,4 % et 6,7 % ont été obtenues lorsque le
polymere était immergé a 50 °C et 20 °C, respectivement. Le temps
nécessaire pour atteindre ces valeurs était respectivement de 14 et 45 jours.

b) Une fois que la quantité de fluide absorbé atteint une valeur de saturation, la
masse relative commence a diminuer. Aprés 150 jours d'immersion, le
poids relatif du polymere est tombé a 6,8 % et 6 %, pour des températures
de 50 °C et 20 °C respectivement.
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Figure 1.21 : Analyse gravimétrique : absorption du diesel en fonction du temps

et de la température.

La Figure 1.22 a présente une comparaison entre le polyéthyléne a 1’origine et

vieilli a 20° C pendent 35 jours d’immersion c'est-a-dire avant saturation. Une

perte de 6.2% de poids a éte enregistrée entre une température de 58 et 250°C. En

revanche une perte de 7.1% plus importante a été trouvée pour 84 jours

immersion aprés la période de saturation (Figure 1.22).

Beginning of diesel evaporation
T=58°C

Weight (%)

a0 Diesel —

End of diesel volatiization 1 =
T=250¢C e

f diesel

End of di
T=250°C

434°C — HDPE
| |449°c— HOPE
| aged

Weight (%)

Diesel _\
\

-4 PEAD
PEAD-Diesel 20 °C 84 dias
Diesel

100 200

300
Temperature (°C)

(a)

100 200 300

Temperature (°C)

()

400 500 600 400

Figure 1.22: Courbes thermogravimétriques obtenues du PEHD vieilli a 20 °C

pendant: a) 35 jours d’immersion, b) 84 jours d’immersion.

Concernant I’effet de la température, ils ont observé que la perte de masse du
PEHD vieilli a 50 °C (7,7 %) est supérieure a celle a 20 °C (6,2 %), lorsque la

plage de températures inférieure a la température de début de réaction est prise en

compte (Figure 1.23).

Ce résultat est eétroitement lié a un coefficient de diffusion plus élevé du diesel a

50 °C. Par conséquent, une plus grande quantité de fluide est absorbée lorsque la

température augmente.
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Figure 1.23 : Courbes thermogravimétriques obtenues pour diesel et PEHD vieilli
a20 °C et 50°C.
Une récente étude [14], ils ont examiné la compatibilité d'un matériau
de tube extrudé en PEHD-80 copolymérisé avec le liquide de frein DOT.
Des éprouvettes usinées des couches intérieure (IL) et extérieure (OL) du tube
sont vieillies dans une huile synthétique commerciale a base de polyglycol

pendant 7 jours en conditions de laboratoire (Figure 1.24).

— [T

Tube PEHD Enveloppe de tube Eprouvettes standards

Figure 1.24 : Opérations de prélevement des couches.
Ils ont trouve que les variations de masse en pourcentage sont respectivement de
+2,2 % et +1,9 % pour les surfaces intérieure (IL) et extérieure (OL) du tube.
La Figure 1.25 illustre les courbes contrainte-déformation du PEHD comme recu,
tout d'abord, un comportement standard des polymeéres semi-cristallins avec trois
zones distinctes. Celle-ci se compose d’une zone élastique étroite suivie d’une
zone d’étirage a froid a contrainte constante. La partie finale (zone plastique) se

caractérise par une limite élastique élevée et un sur allongement, ce qui confere
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au matériau une orientation importante avant rupture. Bien que les courbes soient
similaires, des différences majeures sont perceptibles en termes de dispersion des
propriétés mécaniques et de valeurs mesurées pour les éprouvettes IL et IL. ils
sont observe pour les éprouvettes vieillis dans I’huile de frein figure I1.18 que la
couche intérieure (IL) présente une dispersion moindre que la couche extérieure
(OL) (figure 2b). L' IL présente de meilleures proprietes, la limite élastique (> 24
MPa) et la déformation a la rupture (> 500 %) étant nettement plus élevées. La
zone d’étirage est plus large et 1’écrouissage est nettement plus marqué. La partie
écrouissage des éprouvettes OL est considérablement réduite, ce qui implique
une déformation a la rupture réduite (environ 375 %). Cela signifie que 1’OL est

moins résistant et moins ductile que I'IL.

L] 200 400 600 o 200 400 600

0 200 400 600 [ 200 don 600
Slrain €n % Strain en %

Figure 1.25 : Comportement 6—€ pour  Figure 1.26 : Comportement 0;8 pour
le PEHD tel que recu : (A) IL et (B)  PEHD vieilli dans I’huile de frein : (A)
oL IL et (B) OL.
Toutes les propriétés présentées a la Figure 1.26 indiquent que les caractéristiques
mécaniques de la couche intérieure (IL) sont bien supérieures a celles de la
couche extérieure (OL). En effet, les valeurs mesurées de E, oy, ocp et of Se sont
dégradés sous I’effet du vieillissement. Ces diminutions sont beaucoup plus
prononcees pour les échantillons extérieures (OL). Les pourcentages de réduction
de E, oy, ocp et of sont respectivement de 28,0, 13,9, 4,8 et 24 pour le coteé IL,
tandis qu’ils sont respectivement de 22,6, 7,7, 9,2 et 23,2 pour le coté¢ OL. Les
observations sont resumées pour le PEHD tel quel et vieilli par les équations (1.2)

et (1.3) respectivement :
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(E, 6y, 6cD, G)INT (Comme recu) > (E, Oy, Gcp, Of)ExT (A-R) (1.2)
(E, Gy, OCD> Of)INT (Vieilli)) =~ (E, Gy, GcDs Of)EXT (Vieilli) (1.3)
En générale, ils sont conclus que la dégradation de la résistance causée par
I’huile DOT 3 est plus importante pour le coté intérieure que pour le coté
extérieure. Pour la couche intérieure, les réductions de E, o, et & sont
respectivement de 28,0 %, 13,9 % et 22,7 %, tandis que pour la couche
extérieure, elles sont de 22,6 %, 7,7 % et 25,1 %.

1.9.Conclusion :

La combinaison des différents résultats obtenus au cours de cette étude a permis
de choisir les longueurs de ligament pour respecter réalisé une caractérisation
expérimentale, appliquer La méthode EWF. Les exigences a respecter avant
d'appliquer lI'approche EWF pour évaluer la ténacité a la fracture sous contrainte
plane, conformément au protocole TC 4 de la Société européenne d'intégrité
structurale (ESIS)
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Chapitre 11: Méthodes expérimentales

I1.1. Introduction

Dans ce chapitre, ’ensemble des moyens mis en ceuvre pour ’approche
expérimentale sera examiné. Dans un premier temps, nous présentons le matériau
de I’étude, en suite une description des différents équipements utilisés lors de
confection des éprouvettes. Les parties traitées dans ce chapitre sont :

(i) Matériau étudié,

(ii) Méthode d’usinage des eprouvettes a partir des trongons de tube en PEHD,
(iii) Dégradation des éprouvettes dans le pétrole brut,

(iv) Absorption en masse,

(v) Essai de traction

11.2. Présentation du matériau étudie

Le polyéthyléne (PE) est 1’un des thermoplastiques les plus populaires
appliqués dans divers domaines industriels en raison de sa excellente
performance mécanique. C’est un polymere le plus simple et le moins chers.

Le matériau utilisé dans cette étude est un tube en résine PEHD-100
extrudé par STPM CHIALI Co. de Sidi Bel-Abbes (Algérie) d’une résistance
minimale requise (MRS) de 10 MPa. Il est extrudé, pigmenté en noir et destiné a
la distribution du gaz naturel supportant une pression nominale en service de 4
bars. Il s’agit d’un thermoplastique semi-cristallin, comportant, une phase
amorphe et une phase cristalline, dérivée des hydrocarbures et réalisé par
polymérisation d’addition.

Les propriétés typiques du matériau HDPE-100 sont regroupées dans le tableau
[1.1 [1]. Le diamétre extérieur et I’épaisseur de la paroi sont respectivement de

200 et 12 mm, ce qui implique un rapport de dimensions standard (SDR) de 17.
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Tableau I1.1: Propriétés des tubes en HDPE [1]

Caractéristiques générales Spécification Méthode
Masse volumique 0.95 4 0.98 g/cm® ISO 1183
Indices de fluidité a 190°C 0.75 g/10 min ISO 1133
Noir de Carbone 20t02.6 % ISO 6964
Stabilité a oxydation > 20 min ISO 11357-6
Caractéristiques mécaniques
Module de Young 550-1460 MPa ISO 527-1
Contrainte d’écoulement 20-30 MPa ISO 527-1
Allongement a la rupture >350% ISO 527-1
Ténacité 245 MPam'?
Dureté Shore D a4 20°C 59 ISO-868
Caractéristiques thermiques
Température de fusion 137°C
Températu_re de transition -125°C
vitreuse
Température d’utilisation -100...80°C
(permanent)
Conductivité thermique 0.4W.mtK* DIN 52612

11.2.1. Désignation
» Norme de référence : EN 1555-2 / NA 7591-2.
> Pression Nominale : PN 4 GAZ.
» Conditionnement : En couronne de 100 m jusqu'au @ 63, et en barre de 12
m a partir du @ 90.
» Marquage sur tube : Norme - Fabricant - Matte - do x en- GAZ 4 - Date de
fabrication - N° de Lot - Equipe de Fabrication - Ligne de production -

Code matiere premiere (LNE)
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. mcor;i" PEN0- GAZ  1SSORTI 1801148 4G 000X

Code de
la matiére

Date de
fahrication
(année et
gquinzaine)

Sigle
du fabricant

Pression
nominale
+

SDR

Identification
de la résine

Application:

Monogramme Gaz Dimensions N du lot
MF du tube de fabrication
(diametre

X épaisseur)
N® NF
du fabricant

Figure. 11.1: Marquage d’un tube en HDPE pour le gaz.
11.2.2. Notion de SDR
Les tubes présentent 1’avantage d’étre a paroi lisse et de faible ration
standard (SDR), qui est le rapport entre le diamétre du tuyau extérieur et
I’épaisseur minimale de la paroi du tuyau. Le SDR est li¢ a la pression interne
admissible, de la tuyauterie grace a la procédure de la norme francaise NF EN

921 pour les tubes en plastique sous pression comme le montre 1’équation 11.1:

OD-h
- (I1.1)

En utilisant la définition SDR, I’équation (11.1) devient:

Ohoop = P

SDR-1
Ghoop =P > (“2)

Ou, oneop: CONtrainte circonferentielle, P: pression du gaz, OD: diamétre moyen

extérieur et h: épaisseur minimale de la paroi.
11.3. Préparation des éprouvettes de rupture

La répartition des caractéristiques mécaniques a travers la paroi des tubes
extrudés dans des conditions spécifiques a été abordée en relation avec les variations de
morphologie et les contraintes résiduelles internes [2]. L’hétérogénéité des
caractéristiques mecaniques dans des tubes en HDPE, il est essentiel d'adopter des
techniques d'usinage spécifiques dans des environnements de travail appropriés.
Afin d’étudier 1’évolution des propriétés mécaniques du HDPE-100 a travers la
paroi tubulaire, les éprouvettes utilisées ont été directement prélevées a partir du

tube pour conserver I’histoire thermo mécanique intrinséque.
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11.3.1. Equipements de tournage

Les opérations de chariotage et d’alésage pour obtenir des enveloppes
dans trois positions (extérieure, moyenne et intérieure) a travers la paroi tubulaire
ont été réalisées sur un tour conventionnel a charioter et a fileter de la société
Tchéque «TOS TENCIN» modéle SN 40 d’une puissance de 6.6KW sur la
broche, ayant une gamme de vitesse de 45 a 2000 tr/min et d’avance de 0.08 a
6.4 mm/tr. Les éprouvettes utilisées pour la réalisation des essais de rugosité et la
mesure de température sont des trongons de tube de longueur de 200 mm. Pour la
fixation du trongon dans les mors de la machine, un mandrin en acier est

préalablement préparé (Figure 11.2).

Troncon de tube

SN 40 C-

—
— — | -
|
andrin
en bois . l
E )
S f———
TR ,'

Figure 11.2: Présentation de troncon en montage d’usinage sur tour SN 40.

i
\
v 3

La paroi du tube est divisée en 2 niveaux, et a partir de chaque niveau une couche
est extraite dont I’épaisseur moyenne ne dépasse pas 3.1mm. La figure 11.3
représente les deux couches extraites. des opérations de tournage et alésage sont
réalisées (Figure 11.4) en adoptant un régime de coupe optimisé par Hamlaoui et
al.[3].
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C-extérieure C-intérieure

Figure 11.3: Disposition des enveloppes dans la paroi.

Figure 11.4: Opération de tournage du tube en HDPE-100:
a) chariotage, b) alésage.
Les éprouvettes sont prélevées sans chauffage ni aplatissement, dans le sens
parallele a 1’extrusion (direction longitudinale, L). Les dimensions et la forme
géométrique de I’éprouvette sont reportées sur la Figure (I1.5 a,b). Cela est
reproductible pour deux couches obtenues. Les éprouvettes a double entaille

(DENT) de dimensions 120x45x4mm?® sont utilisées pour cette étude.

Couche extérieure Couche intérieure
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b)

S

Gl

Figure I1. 5: (a) Sens de prélevement des éprouvettes de rupture. (b) Forme et
dimensions des éprouvettes DENT.
11.3.2. Opération de découpage
Le découpage par emporte-piéce des éprouvettes est réalisé a 1’aide une presse

hydraulique (Figure 11.6).

Figure I1. 6: Dispositif pour la découpe des éprouvettes DENT.

11.3.3. Préparation des entailles

En premier lieu les éprouvettes sont maintenues par un dispositif dans une
fraiseuse figure 11.7, ensuite elles sont fissurées par un cutteur. Le ratio
(profondeur/largeur: a/W) varie entre 0,05 < a/W < 0,6. Les longueurs de
ligament utilisées sont: 7, 9,11, 13, 15, 17,19 et 21 mm (Figure 11.8). 1l est a noter

que les dimensions sont proportionnelles a la largeur W qui est égale a 45mm.



Chapitre II: Méthodes expérimentales

Figure 11.8: Réalisation des entailles.

11.4. Caractérisation mécanique

Les essais de rupture ont été effectués a la température ambiante et a une
vitesse de 10 mm/min sur une machine d’essai universelle de type ZWICK
ROELL 1120 (Ulm, Allemagne, d’une capacité de 2.5 KN, commandée par un
ordinateur dont le traitement des résultats est effectué¢ a I’aide du logiciel
Testxpert (Figure 11.9). Les essais ont été réalisés au Laboratoire de Recherche
de mécanique, Matériaux et Maintenance (LR3MI), université de Badji Mokhtar

Annaba.



Chapitre II: Méthodes expérimentales

Figure 11.9: Banc d’essais.

11.5. Protocole et condition de vieillissement

Il demeure complexe de conduire des études lent terme sur la durabilité
des matériaux dans des conditions naturelles, ainsi, une évaluation réaliste du
vieillissement exige le recours a des tests accélérés. Cependant, il est impératif de
bien appréhender le concept d'accélération, en identifiant le parametre a accélerer
et la méthode d'accélération appropriée. Les paramétres d’accélération sont
généralement obtenus en augmentant la température de travail, les concentrations
d’agents agressifs (pression d’oxygene, pH), ou en intensifiant les niveaux
d'exposition usuels, notamment dans le contexte des tubes polymeres.
Une serie d’essais de sorption a été planifiée pour 15j. 16 échantillons, 8
éprouvettes par couche de forme parallélépipédique 30x20x3mm® en
polyéthyléne de haute densité vierges sont immergées dans du pétrole brut. Les
échantillons ont évolué au sein de conditions de laboratoire, maintenues a une
pression atmosphérique standard et une température d’environ 21°C.
Ensuite ces échantillons sont pesés au moyen d’une balance électronique

OHAUS, dont la capacité maximale s’éléve & 220 g avec une précision de +107
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a des intervalles de temps réguliers, selon une procédure citée dans plusieurs
travaux [4-7]. Cette procédure est soigneusement planifiée afin de perturber le
moins possible le processus de sorption. Ces échantillons ont été placés dans des
écrins hermétiguement scellés, abrités au sein d’une enceinte de laboratoire sous
contréle rigoureux, cette démarche méthodologique assure un suivi minutieux

des conditions environnementales.

Figure 11.10: Spécimens émerges dans le pétrole brut pour tests de sorption.
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Figure 11.11: Balance utilisée pour les poids des éprouvettes.

Cette procédure consiste a retirer 1’échantillon de 1’environnement testé en
I’essuyant doucement avec une lingette en papier, de sorte que tout le liquide
pénétrant est retiré de sa surface. Chaque échantillon est repese, en suite le
replonger dans le pénétrant a nouveau, en fermant le récipient d’immersion. Le
temps nécessaire a I’ensemble de la procédure était compris entre 10 - 30 s. un tel
intervalle de temps ne perturbe pas le processus de sorption.
11.6. Caractérisation de la surface des échantillons

La caractérisation de la qualité de surface vieillie a été limitée aux trois
criteres de rugosité (Ra, Rz et Rt). La rugosité de surface est mesurée en utilisant
un rugosimetre (2D), type GOYOJO model TR200 (Figure 11.12) dont la
précision est de 0.1lpum. Ce dernier est constitué d’une pointe en diamant
(palpeur), avec un rayon de pointe de 5um se déplacant linéairement sur la
surface mesurée. La longueur de palpage est de 4 mm c’est-a-dire (avance
utilisée: 0.5 et filtre utilise: 0.8). Pour garantir la précision des valeurs mesurées,
les mesures sont realisees a trois endroits différents. Le résultat final est la

moyenne de ces valeurs.
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009 # @5: 11 @)

'Ra 0.722 ym

LTH: 2. 545Smm STD: 150

Figure 11.12: Rugosimétre GOYOJO model TR200.

11.7. Conclusion

En conclusion de ce chapitre dédié a la présentation des méthodes de
caractérisation mécanique et physique du polyéthyléne haute densité (HDPE),
nous avons exploré avec soin les fondements qui sous-tendent [l'analyse
approfondie de ce matériau. En mettant en lumiére les aspects mécaniques et
physiques du HDPE. Les méthodes de caractérisation mécanigque nous ont permis
de sonder la résistance et la durabilité du HDPE et d’autres caractéristiques clés.
Cette étape importante de la recherche nous positionne désormais de maniere

privilégiée pour interpréter les résultats obtenus a travers ces analyses.
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I11.1. Introduction

De nos jours, les canalisations polymeéres sont considérées comme des matériaux
de substitution aux canalisations métalliques pour le transport des dérivés du
pétrole. L'acier au carbone reste le principal matériau utilisé pour la fabrication
des pipelines, mais la corrosion et une rugosité interne relativement élevée
constituent deux inconvénients majeurs des canalisations en acier [1]. Par
consequent, le remplacement des anciennes grilles en acier par de nouvelles,
utilisant des polymeéres ou des tubes en acier avec une couche interne en
polymére, plutdt que des canalisations entierement en acier, est une tendance
courante, car les polymeres résistent a la corrosion et peuvent également étre

fabriqués avec une tres faible rugosité de surface.

Parmi les nombreux matériaux polymeres disponibles, le polyéthyléne haute
densité (PEHD) est un choix naturel en raison de ses bonnes propriétés, de sa
disponibilité et de son col(t. Cependant, les polymeéres peuvent également voir
leurs propriétés se détériorer lorsqu'ils sont exposés a des environnements
agressifs, tels que ceux rencontrés pour les dérivés du gaz et du pétrole. Le
gonflement, la microfissuration et la plastification sont des problémes courants

liés au vieillissement des polymeres [2—6].

La rupture est un mode de défaillance gouverné par la fissuration, elle est
fortement influencée par la présence de microfissures, de pores, d’inclusions de
particules fragiles (défauts internes) et par la présence d’entailles résultants de
défauts de fabrication ou de conception. La théorie de la mécanique de la rupture
est un moyen pour estimer la stabilité des fissures qui peuvent survenir a cause
des défauts. Elle permet de prévoir I’évolution de la fissure jusqu’a la ruine de la
structure. Suivant le niveau de ductilitté du matériau, le comportement a la
rupture est analysé a I’aide des concepts de la mécanique linéaire-élastique de la
rupture (LEFM: Linear-Elastic Fracture Mechanics) et la mécanique élasto-
plastiqgue de la rupture (EPFM: Elastic-Plastic Fracture Mechanics), comme
I’intégrale J, CTOD (i.e. Crack-tip-opening displacement) ou la méthode
"Essential Work of Fracture” (EWF). Ces méthodes ont été développées pour

caractériser la résistance a la rupture des matériaux. Ces concepts sont
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maintenant couramment utilisés pour examiner la ténacité des matériaux. Selon
ces approches, le processus de fracture est supposé provenir de défauts
préexistants. Développé a 1’origine dans le cadre de 1’élasticité linéaire, le
concept de I’intégrale J [7,8] a été étendu a I’élasticité non linéaire et donc utilisé
pour résoudre les problemes de rupture des matériaux ductiles.

Ce chapitre est destiné a présenter trois types de résultats comme décrit
dans le chapitre deux. En premier lieu nous présentons les résultats de
I’absorption du pétrole par le polyéthyléne de haute densité. En suite 1’évaluation
du travail essentiel de rupture a travers la paroi d’un tube a gaz en PEHD-100 a
I’air libre. Afin de I’explorer s’il y a une évolution de la résistance a la fissuration
induite par le procédé d’extrusion qui connu de générer des variances
morphologiques. L’effet du vieillissement par le pétrole sur 1’énergie de rupture

est aussi présent. Egalement la dégradation en termes de rugosité.

La démarche globale est schématisée dans la Figure 111.1.

‘ Ftude de weillizzetment du PEHD dangs le pétrole bt

Usinage de deux couches (extérieure et mierieure)

)
| ]

‘ Par:-ﬂ]lélépipéde 302023 mm? ‘ | DENT pour traction 120x45%3 mm? ‘

L

Ahsorption en masse

Figure 111.1: Schéma de la démarche expérimentale.
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111.2. Résultats d’absorption et discussion

L’absorption est un phénoméne ou processus faisant appel & des principes
physiques et chimiques dans lequel des molécules ou des ions penétrent dans une
phase de matiere (gazeuse, liquide ou solide).ce phénomene est différent de
’adsorption ou les especes adsorbées restent a la surface. Les espéces absorbees,
quant a elles, entrent a I’intérieur de la phase (i.e. en profondeur dans le volume).
L’absorption et I’adsorption peuvent étre regroupées sous le terme sorption.

La variation de la masse de 1’éprouvette au fil du temps a été suivie par pesée
avec une précision de 10° mg.

Le degré de variation de la masse est décrit par I’équation suivante :

Am _ m-mg

= x 100% (I111.1)

mo mo

Ou t et 0 indiquent respectivement 1’état au temps écoulé t et 1’état initial (ou
avant immersion). Le rapport est présenté en pourcentage.

La Figure I11.2 illustre I’absorption du pétrole brut par le PEHD. Il est bien clair,
que les deux couches (extérieure et intérieure) indiquent une progression
d’absorption normale entre let 8 jours. La couche intérieure absorbe moins que
la couche extérieure et 1’écart entre les deux couches va en croissance.

Les résultats trouvés montrent que I’immersion des échantillons de PEHD dans le
pétrole brut entraine un gonflement limité. Pour la couche extérieure une
augmentation de la masse 2.3376%, par contre une variation de 1.6996% de la
couche intérieure. Cela peut étre expliqué par le fait que le polyéthyléne présente
au moins deux phases différentes: la phase amorphe et la phase cristalline [9-12].
La morphologie peut varier a travers 1’épaisseur du produit, et cela selon les
conditions de refroidissement. Donc, un refroidissement rapide conduit a une
structure sphéroidiques de tres petites tailles, et un faible taux de cristallinité. En
revanche, un refroidissement lent favorise la formation des sphirolites plus gros
(50um), comportant des vides avec un taux de cristallinité plus éleve [13]. Il est

connu gue la couche extérieure est plus amorphe que la couche intérieure.
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Figure 111.2: Variation du % de poids en fonction du temps pour le HDPE
exposé au pétrole brut pour 8 jours.

La sorption des liquides par le matériau HDPE se référe au processus par lequel
le HDPE absorbe et retient des quantités variables de liquides a sa surface ou a
I'intérieur de sa structure. Lorsque le HDPE entre en contact avec un liquide, des
interactions moléculaires, telles que les liaisons hydrogénes, peuvent entrainer
une absorption de liquide par le matériau. La sorption peut impliquer la
pénétration du liquide dans les espaces intermoléculaires ou dans les pores
microscopiques présents dans le matériau PEHD. Ce phénomeéne peut étre
influencé par divers facteurs, notamment la nature chimique du liquide, la
température, la pression, la surface spécifique du matériau et le taux de porosité
de sa structure [14]. En conséquence, la capacité de sorption du HDPE peut
varier en fonction de ces paramétres et des propriétes spécifiques du matériau.
111.2.2. Méthode du travail essentiel de rupture (we)

La technique du travail essentiel de fracture (EWF) a été utilisée pour
caractériser le comportement a la rupture des matériaux présentant une ductilité
et ou la plastification compléte de la région ligamentaire se produit avant la
propagation de la fissure. En ce sens, la technique EWF caractérise la mécanique
de la rupture post-plastique, en déterminant deux paramétres : le travail
spécifique essentiel de rupture (we), lié a la surface ou se produit le processus de
rupture proprement dit, et le travail spécifique non essentiel de rupture (wp) , lié

au travail plastique effectué dans la zone externe de la zone de fracture.
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Figure 111.3: Eprouvette DENT (Double-edged notched tension) avec deux
zones de dissipation d’énergie [15].

La méthode du travail essentiel de rupture (EWF) a été proposée a 1’origine par
Broberg [15] pour caractériser le comportement a la rupture des matériaux
ductiles, puis développée par Mai et Cotterell [16,17] pour les métaux ductiles.
Les méthodes expérimentales ont été développées par le groupe européen SIAE
(European Structural Integrity Society) pour mesurer 'EWF dans I’état de
contraintes planes. La méthode EWF est actuellement intéressante pour plusieurs
projets de recherche qui traitent de la ténacité a la rupture des matériaux
polymeres. Cependant, son application est limitée car il n'existe actuellement
aucun modele mathématique permettant d’utiliser les données obtenues par la
technique EWF pour simuler la rupture des matériaux ductiles [18,19].

Selon Broberg [15], lorsqu’un matériau ductile qui contient une fissure est
chargé, la zone non-élastique en fond de fissure peut étre divisée en 2 parties
(Figure 111.3):

v" une zone interne appelée zone de processus de rupture interne (IFPZ —
inner fracture process zone) ou le processus de rupture se produit.
v"une zone externe appelée zone de déformation plastique externe (OPDZ —
outer plastic deformation zone) ou la déformation plastique est nécessaire
pour accommaoder les grandes déformations dans la zone interne.
Au cours de la propagation de la fissure, beaucoup d’énergie dissipée dans la
zone plastique n’est pas directement associée au processus de rupture. L’énergie

dispersée dans la zone de processus de rupture sert a la rupture. Ainsi, le travail



Chapitre 111: Résultats et discussions

total de rupture (Ws) peut étre divisé en deux termes:(i) le travail essentiel de
rupture (We) consommé dans la zone de processus de rupture interne pour créer
une nouvelle surface et (ii) le travail non essentiel de rupture (ou travail plastique
(Wp)) effectué dans la zone de déformation plastique extérieure Le travail total
de fracture (Ws) calculé a partir de la surface des courbes force-déplacement (F-
X) est donné par 1’équation (111.2):

W= W, +W, = w, IB+w,BI*B (111.2)

En supposant que les deux zones sont dans le ligament de 1’échantillon (Figure
[11.2), I’équation (I11.2) peut étre réécrite dans les termes spécifiques sous les
équations (111.3) et (111.4):

W = w, B+ w,BI*B (11.3)
wWr = w, +wpfl (11.4)
Ou I est la longueur du ligament, B est 1’épaisseur de 1’échantillon, w, est le
travail essentiel spécifique de rupture et w;, est le travail non-essentiel spécifique
de rupture. Le paramétre £ est une constante proportionnelle a la taille et a la
forme de la zone plastique et dépend de la géométrie de 1’échantillon et de la
fissure.

L’équation (I11.4) prédit une relation linéaire entre le travail total spécifique de
rupture w; et la longueur de ligament |. Pour obtenir w, et fw,, des échantillons
avec des longueurs de ligament différentes sont préparés et testés jusqu’a la
rupture. En tracant ws en fonction de I, on obtient une ligne droite et la valeur de
W, peut étre obtenue par I’extrapolation de la ligne droite a | = 0. La valeur de
Pw, est la pente de cette ligne droite.

Physiquement, w, est le travail nécessaire pour créer deux nouvelles surfaces de
rupture et il est consommé dans les processus de rupture. Pour les polymeres a
caractere ductile, w, est consommé pour former et casser subséquemment la zone
de striction au bout de la fissure. Certains auteurs considerent que w, représente

la ténacité a la rupture [20,21].
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111.3 Résultats et discussions

Les Figures (lll.4a,b) montrent les courbes expérimentales charge-
déplacement obtenues lors d’un essai de traction a vitesse constante pour
différentes éprouvettes présentant différents longueurs de ligament et différentes
couches (extérieure et intérieure), cas des enveloppes non vieillies. Les courbes
ont la méme allure, la forme de ces courbes confirme une rupture ductile pour ce
type de matériau polymere avec plastification du ligament du HDPE-100. Dans
ce mode de rupture la courbe force-déplacement indique une charge qui décroit
lentement au-dela d’une force maximale, ce qui implique que la propagation de
la fissure est généralement stable et se propage dans le sens perpendiculaire a la
charge appliquée avec un amincissement prononceé (Thinning). La force
maximale diminue quand la profondeur de I’entaille augmente. L’allure des
courbes ne change pas quand la longueur du ligament diminue. Cela signifie que

le mode de rupture des éprouvettes est indépendant de la longueur du ligament.
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Figure 111.4: Courbes charges-déplacements jusqu’a rupture sans vieillissement

pour V=10 mm/mn, a) couche extérieure et b) couche intérieure.

Les Figures (I11.5¢,d) illustrent les courbes charge-déplacement pour les
éprouvettes vieillies pendant 15 jours dans le pétrole brut; pour différentes
longueurs de ligament allant de 7 a 21 mm pour les deux couches (intérieure et
extérieure). Une similitude de forme des courbes force-déplacement est observée
quelle que soit la longueur du ligament. Ces courbes pressentent la méme allure

que celles non vieillies.
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Figure 111.5: Courbes charges-déplacements jusqu’a rupture vieillies dans

le pétrole brut pendent 15 jours

pour V=10 mm/mn, a) couche extérieure et b) couche intérieure.

Le principe de calcul de I’aire sous la courbe est illustre dans la Figure 111.6. A

partir des courbes force- déplacement et pour différents longueurs de ligament et

différentes couches (intérieure et extérieure) en calcul 1’énergie de rupture.
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Couche intérieure

s =15 mm

wy=259.83 kJ/m

0 5 10 15 20

Figure 111.6: Principe de calcul de I’énergie : I’aire sous la courbe force-
déplacement, cas de la couche intérieure.
Les paramétres EWF sont déterminés en tragant 1’énergie specifique de rupture
totale ws en fonction de la longueur du ligament I. La valeur de w, est déterminée
par extrapolation de ws a | = 0 et la valeur de B wj, est la pente de la droite issue
de la régression linéaire. La Figure I11.7 montre une évolution linéaire de ws en
fonction de | sur I’ensemble de la région definissant le domaine de contrainte
plane. Le travail essentiel est bien proportionnel a |, et le travail non essentiel w,

est proportionnel & I2.
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Figure 111.7: Travail spécifique de rupture (ws ) en fonction du ligament (1), cas

de la couche intérieure sans vieillissement.

Le tableau I11.1 récapitule les résultats expérimentaux trouves de cette étude.
Tableau I11.1: Valeurs des résultats trouvées du PEHD 100.

Casl: L’air libre

Cas 2 : PEHD expose au pétrole brut,

15J
Couche
(kJ"/V;Z) (nfa\,/vr;?’) W (k3/m?) Bwp (MJ/m’)
Intérieure | 77.40 5.460 38.46 9.432
Extérieure| 32.36 9.279 20.47 10.02

Les valeurs de w, obtenues pour les couches intérieure et extérieure soumises a

I’air libre sont respectivement 77.40 kJ/m? et 32.36 kJ/m> Il ressort de ces

valeurs des ténacités expérimentales que la couche intérieure résiste mieux a la

fissuration par rapport a la couche extérieure. Une diminution remarquable du

travail essentiel de rupture et cela pour les deux couches immergées dans le

pétrole brut pour la période étudié.

Ces valeurs sont en bon accord avec celles trouvées dans la littérature pour le
PEHD s’échelonnant de 2 jusqu’a 100 kJ/m? [20,22,23]. Ceci est expliqué d’une
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part par 1I’évolution de la cristallinité puisque le processus de fabrication implique
un refroidissement différentiel et aussi une génération de contraintes résiduelles.
La vitesse de refroidissement des polymeéres fondus a une influence
prépondérante sur la valeur du taux de cristallinité. Le taux sera d’autant plus
faible que la vitesse de refroidissement est élevée. Cette propriété est liée a la
cinétique de cristallisation.
La vitesse de croissance varie avec la température et lorsque le produit est
refroidi trés rapidement, la structure cristalline n’a pas le temps de croitre. En
outre, la surface intérieure a eu suffisamment de temps pour se refroidir par
convection libre. L. Hubert [24] a montre dans son travail que la cristallisation
isotherme & haute température favorise 1’augmentation de 1’épaisseur cristalline
est d’autant plus ¢levée que la vitesse de refroidissement est faible, a partir du
fondu. De nombreuses recherches [25-29] ont montré que la cristallinité a une
grande influence sur les propriétés mécaniques. Il est connu que le PEHD
possede une grande proportion de régions cristallines que d’autres PE. L’étendue
de ces régions et leur distribution sont déterminantes pour la limite élastique et la
résistance sous contrainte environnementale [30]. D’autre part, le rdle des
contraintes résiduelles sur la durée de vie des tubes en PE est aussi déeterminant:
Si les contraintes résiduelles sont compressives (négatives), 1’effet est bénéfique
car elles activent en réduisant la charge produite par la pression. Cependant, si
elles sont de traction (positive), I’effet est défavorable car elles accentuent les
contraintes appliquées.
Le polyéthylene montre une rupture fragile sous contrainte s’il est exposé aux
liquides agressifs ou la contrainte de fissuration abaisse les forces cohésives que
maintiennent les molécules de liaison dans les zones cristallines, ceci facilite leur
dégagement « pull-out » et leur démélement des lamelles. En conséquence, la
rupture est initiée a une valeur de contrainte en dessous du niveau critique du
matériau [31].
Les déformations enregistrées sur la courbe pendant 1’essai indique les étapes
suivantes (Figure 111.8):

» Zone (1), on observe un comportement élastique quasi-linéaire de la

charge en fonction du déplacement.
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> Partie (2), on observe une perte de linéarité jusqu’au maximum de la
charge, expliquée par une ouverture et un début d’émoussement de la
fissure, jusqu’a la plastification compléte de la section du ligament (les
deux zones plastiques se rejoignent au milieu du ligament).

> Ensuite, nous observons une chute brutale et rapide aprés le maximum
jusgu'au point (3-4), entrainée par l'apparition et le développement de la
restriction.

» Enfin, un écoulement plastique stationnaire, la fissure commence a

s’étendre (4-5) a travers le ligament jusqu’a la rupture finale.

1800

1600 O

1400 r

Force (N)
0

1000 | S
800 | O

600 |
400 -
D O 1 i i i i

0.00 3.00 10.00 15.00 20.00 23.00

Allongement (mm)

Figure 111.8: Courbe de déformation charge—allongement du PEHD.
L’observation d'une éprouvette pendant I'essai de rupture indique la séquence des
événements successifs

Une séquence d’images retrace le déroulement de 1’essai de rupture
(Figure 111.9). L’observation des éprouvettes pendant 1’essai a donné les

observations des événements successifs suivants:
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a- I’ouverture et I’émoussement de I’extrémité initiale de la fissure (Figure
111.8.1) ;

b- développement de la plastification en téte de la fissure (Figure 111.9.2) ;

c- la plastification compléte de la longueur du ligament avec la formation de

la striction (Figure 111.9.3) ;

d- amorcage de la fissure et propagation de la striction (Figure 111.9.4) ;
e- cisaillement ductile du ligament (Figure 111.9.5) ;
f- étirage plastique et propagation rapide de la fissure (Figure 111.9.6) ;

g- Enfin, la rupture finale (Figure 111.9.7).

1) )

3) (4)

Ko

®) (6) ()

Figure 111.9: Observations de la propagation de la fissure sur une éprouvette lors
d’un essai de traction.

I111.4. Pinfluence du pétrole brut sur I’état de surface

La mesure de rugosité c’est un autre moyen pour voir la dégradation du
polyéthyléne haute densité.

La norme NF E 05-515 distingue six ordres de défauts de surface, du plus grand
au plus petit :
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1. Ecart de forme (échelle macroscopique): défaut de planéité, de rectitude,
de circularite;

2. Ondulation (échelle macroscopique): 1’écart entre les crétes est compris
entre 0.5 et 2.5 mm;

3. Stries et sillons (défauts périodiques ou pseudo-peériodiques, échelle
microscopique): I’écart entre les crétes est inférieur ou égal a 0.5 mm;

4, Défauts localisés (échelle microscopique): marque d’outil, arrachement,
fente, piqlre, ... ;

5. Structure cristalline (échelle mésoscopique);
6. Réseau cristallin (échelle nanoscopique).

La rugosité concerne les défauts d’ordre 3 et 4: défaut d’une largeur inférieure a
0.5 mm (500 um), périodiques (stries, sillons) ou localisés.

Les défauts de surface sont définies par comparaison avec une ligne “moyenne”
et sont classées en deux catégorie: des aspérités ou “pics” et des cavités ou
“creux”. L’ensemble de ces défauts constitue la rugosité.

111.4.1. Défauts de rugosité

Les défauts de rugosité possedent une grande influence sur les fonctions des
surfaces.

+«» Le frottement de glissement et de roulement,
¢ La résistance au matage,
% L’étanchéité,
%+ La résistance a I’écoulement des fluides,
«» La facilité d’accrochage des revétements,

¢ La résistance aux efforts alternés.
En ce qui concerne les critéres de rugosité les plus utilisés, on peut citer:

v Ra: Ecart moyen arithmétique de rugosité.
Le Ra est égal a la moyenne arithmétique de la valeur absolue d’ordonnée Y
entre chaque point du profil et la ligne moyenne figure 111.2a, ce parametre
“moyen” permet de donner une indication générale résumant les autres
paramétres de rugosité d’une surface donnée, et est par conséquent fréquemment

utilisé.
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(aires+)+).(aires—)
1

R, =%f01|Y|dx=z (111.5)

v Rt: Rugosité totale.

Elle correspond a la somme du pic maximal et du creux maximal observe sur la
longueur analysee (figure 111.9 b), R=R,+Ry (111.6)

v Rz: Profondeur moyenne de rugosité sur 10 longueurs de base.

_ R21+R22+Rz3+RZ4+RZ5
N 5

Rz (111.7)

D’apres la Norme ISO 4287/1, Rz c’est la hauteur des irrégularités d’apres dix
points Rz est la distance moyenne entre les cing points les plus hauts des saillies
et les cing points les plus bas des creux, se trouvant dans les limites de la
longueur de base, mesurée a partir d’une ligne parallele a la ligne moyenne et ne

coupant pas le profil.
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Figure 111.10: Représentation des rugosites
Les histogrammes de 1’évolution de Ra, Rz et Rt en fonction du temps sont
reportées successivement Figure (I11. 11)
L’histogramme (Figure Ill. 11) tracés en fonction des résultats de mesure
obtenus de deux couches (intérieure et extérieure) a 1’état brut montrent (comme

recu) clairement que la couche intérieure est plus rugueuse que la couche
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extérieure. Cela est peut étre expliqué par le procédé de fabrication a la sortie du
tube la surface extérieure est en contacte avec la filiere ce qui donne une surface
lisse.

L’effet de 1’exposition des éprouvettes au pétrole est remarquable sur la valeur
de la rugosité figure. Cette derniere augmente en fonction du temps de

I’émergement donc le pétrole a un effet néfaste sur la rugosité des surfaces

polyéthyléne.
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Figure 111.11: Variation de des critéres de la rugosité pour les deux couches a
I’état brut.
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Figure 111.12: Variation des critéres de la rugosité pour les deux couches
exposées pendent 15 jours au pétrole brut.

I11.5. Conclusion

Dans cette étude, des expériences de vieillissement par pétrole brut a
température ambiante ont  été menées pour évaluer 1’énergie de rupture en
termes de w, d’un tube en PEHD, utilisés dans les réseaux de distribution gaz. La
variation de la masse des éprouvettes de PE issues de différentes couches
(intérieure et extérieure) dans le pétrole a été étudiée. Il a été démontré que
I’exposition de 15 jours entraine une augmentation de la masse des éprouvettes et
une modification de leurs propriétés mécaniques. Ainsi qu’une augmentation de

la rugosité.
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Conclusion genérale
Cette étude se focalise sur I’évaluation expérimentale de 1’énergie de
rupture d’un tube en polyéthyléne de haute densité expose a I’effet du pétrole
brut pendent 15 jours. La quantification de la ténacité (w,), issue de du travail
essentiel de rupture, a travers deux couches distinctes (intérieur et extérieure)
d’un tube en HDPE-100 employé dans les réseaux de distribution de gaz ; en
utilisant des éprouvettes a double entaille DENT. Variation du gain en masse du
polyéthyléne vierge en fonction du temps d’immersion pour les deux couches
(extérieure et intérieure) est explorée. La mesure les trois criteres de la rugosité
est indicateur de dégradation du mateériau.
Les résultats obtenus ont conduits aux conclusions suivantes :
- La méthode EWF est une méthode trés simple pour caractériser le
comportement a la rupture des matériaux ductiles.
- Il'y a une possibilité certaine pour accéder expérimentalement a la
valeur de we a travers la paroi d’un tube en HDPE-100 représentee par
deux couches (extérieure et intérieure).
- Les valeurs de w, obtenues pour les couches (intérieure et
extérieure) sont respectivement 7740.744 et 32.36.36 kJ/m? elles
indiquent une variation de 1’ordre de 58.19% entre les couches interne et
externe a I’état brut.
- Une diminution de 1’énergie de rupture de 46.77% pour du PEHD
expose au pétrole brut.
- La ténacité décroit de I’intérieur vers 1’extérieur.
- Il est accepté que, la couche intérieure résiste mieux a la
propagation de la fissuration par rapport a la couche extérieure.
- Le mode de rupture est indépendant de la longueur du ligament
initial dans I’éprouvette
- Le mécanisme de rupture constaté dans les deux couches du tube
PEHD-100 est plutdt ductile et le mode de rupture reste indépendant de la

longueur des ligaments.
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L’analyse réalisée a montré que la rugosité c’est un facteur qui peut
identifie la dégradation du PEHD vis-a-vis de son vieillissement par
immersion dans le pétrole.

- D’autre part, I’affinité fluide-polymere est un aspect tres important,
qui contribue aux coefficients de diffusion relativement élevés mesureés.

- Il est remarqué que la couche extérieure montre une sorption plus

élevée du pétrole par rapport a la couche intérieure.
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