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INTRODUCTION GENERALE

L’introduction du polyéthyléne « PE » dans la fabrication des tubes de pression remonte a
la fin des années 60, ou la société « BRITISH GAS » utilisa ces tubes, pour la premiére fois,

pour ses canalisations de gaz [1].

Dans la période entre 1970 et 1990, ce matériau a connu une véritable révolution
conduisant a de nouvelles générations de grandes performances ayant une durée de vie de plus
de 100 ans, une durée qui dépasse largement la limite de tolérance demandée par les normes
qui est de I’ordre de 50 ans. Ce développement confere au PE d’étre le matériau le plus
adéquat pour les systémes de tubes de pression notamment pour le transport du gaz et de I’eau
potable, et par conséquent d’étre de plus en plus utilis€ en remplagant les matériaux

traditionnels tels que la fonte et 1’acier [2].

Les atouts des tubes en PE sont nombreux entre autres leur grande capacité d’écoulement
avec un minimum de perte de pression, le colt et le temps d’installation sont réduits et
I’assemblage est simple et ferme assurant un minimum de fuites. Ceux-ci leur permettent de
conquérir d’importantes parts du marché mondial, et en particulier le marché européen des

tubes [3].

Ces avantages ont amen¢ les secteurs algériens de gaz et d’eau a inclure de plus en plus
les tubes en PE dans leurs programmes pour 1’extension des réseaux de distribution du gaz et
de I’eau potable ainsi que pour la réhabilitation des anciennes canalisations, et cela a partir de

la fin des années 90 [4].

De nos jours, il existe environ 20 entreprises algériennes qui fabriquent les tubes de
pression en PE. La gamme actuellement produite va du diametre 20 au diametre 630 mm avec
des pressions de service jusqu’a 16 bars. Parmi lesquelles, cinq entreprises (STPM CHIALI,
TUBEX, MAPROGAZ, K-PLAST et PROFIPLAST) sont actuellement agréées par la société
« SONELGAZ » pour la fourniture des tubes pour le transport du gaz.

La cherté de la mati¢re premicre ainsi que sa non disponibilité sur le marché algérien ont
conduit les fabricants de tubes a investir dans la récupération de leurs déchets de production
plus particulierement les fabricants de tubes de grand diamétre, en raison de I’importance de
la quantité de déchets issue de la production. La résine ainsi récupérée est mélangée avec la
résine vierge puis réintroduite dans le méme cycle de transformation afin de produire de

nouveaux tubes pour des applications similaires ou pour d’autres moins exigeantes.



Pour les tubes destinés au transport du gaz et de I’eau potable, les normes algériennes en
vigueur autorisent uniquement les déchets provenant d’une source interne, dont le
pourcentage toléré dépend de la qualit¢ de la résine vierge de base [5,6]. Par contre
I’utilisation de toute matiere recyclée, dans la fabrication des tubes de gaz, est strictement
interdite par la sociét¢ « SONELGAZ » [7]. Quant aux tubes d’eau potable, le taux maximal
autorisé de ce type de déchet est de I’ordre de 5 %, conformément au réglement récemment

¢établi par le ministére des ressources en eau [8].

Vu la non disponibilité¢ d’études justifiant I’interdiction de I'usage de la maticre recyclée
dans la fabrication des tubes de gaz et ’autorisation qu’une faible quantité¢ dans le cas des
tubes d’eau, on se propose dans ce travail d’étudier I’effet du nombre de cycle de
transformation et de I’incorporation de la matiere recyclée dans le processus de fabrication sur
les propriétés des tubes a base d’une résine PE congue pour les canalisations de gaz et d’eau

potable.

Cette ¢tude a été réalisée a 1’unité de fabrication des tubes en PE pour les réseaux de
distribution du gaz et de I’eau « MAPROGAZ », située a El-Eulma. Notre choix s’est porté

sur les tubes de dimensions 40 x 3,7 mm qui sont les plus fabriqués par cette unitg.

Afin d’évaluer les propriétés de ces tubes en fonction du nombre de cycle de
transformation et du taux de matiere recyclée incorporée, on a effectué les différents tests de
controle de la qualité, conformément aux normes et aux réglements actuellement appliqués
dans les domaines de distribution du gaz et de 1’eau potable. Parmi ces tests on peut citer : le
test de I’indice de fluidité, de traction, de pression hydrostatique et le test de fissuration sous

contrainte mécanique.

Une caractérisation structurale a ét¢ ¢galement effectuée au moyen des analyses
spectroscopiques a savoir I’infrarouge a transformée de Fourier « IRTF » et la diffraction des

rayons X « DRX ».



CHAPITRE:
POLYETHYLENE ET
SES DIFFERENTS TYPES




I POLYETHYLENE ET SES DIFFERENTS TYPES :
I-1 Généralité :

Le polyéthyléne « PE » est un polymere thermoplastique de grande diffusion, fait partie de
la famille des polyoléfines. IL est issu de la polymérisation de I’éthyléne gazeux sous des

conditions spécifiques (température et pression), en présence d’un systéme catalytique.

T,P
n CHz = CH2 > (-CHz-CHz-)n

Ethyléne Catalyseur Polyéthyléne

Les premiers procédés de fabrication ont été effectués a des pressions et des températures
trés €levées et le produit ainsi obtenu a été d’abord utilisé pour 1’isolation des cables de
télécommunication. Des développements ont été ensuite apportés a ces procédés permettant
d’opérer a des conditions modérées et d’obtenir des polyéthylénes de structure moléculaire
différente, et par conséquent de propriétés nettement différenciées. Ceci a permis d’élargir

énormément leurs domaines d’applications [9].

I-2 Classification des polyéthyleénes en fonction de leur densité :
Les polyéthylénes sont généralement classés, selon leur densité (voir Tableau I-1) [10], en
deux grandes familles:
- polyéthylénes basse densité « PEBD » ;
- polyéthylénes haute densité¢ « PEHD ».

I-2-1 Polyéthylenes basse densité :
I-2-1-1 Polyéthyléne basse densité radicalaire :

Le polyéthylene basse densité radicalaire « PEBDR », généralement appelé « PEBD » tout
court, est un homopolymere obtenu par la polymérisation radicalaire de I’éthyléne sous haute
pression (procédé a haute pression). Les macromolécules obtenues sont fortement ramifiées,
elles ont a la fois des branches longues et des branches courtes. Son taux de cristallinité (allant

de 35 a 50 %) et sa densité (allant de 0,915 a 0,935) sont relativement faibles.

1-2-1-2 Polyéthyléne basse densité linéaire :
Le polyéthyléne basse densité linéaire « PEBD L» est obtenu par la copolymérisation de

I’éthyléne avec une des alfa-oléfines (propene -1, buténe-1, hexéne-1 et octéne-1) sous basse



pression (procédé a basse pression) avec des catalyseurs a base d’oxyde de chrome (type

Phillips) ou des catalyseurs organométalliques (type Ziegler).

Contrairement au PEBDR, ce type de polyéthyléne posséde une structure linéaire avec des
ramifications a branches courtes, ce qui permet d’avoir un taux de cristallinité¢ plus élevé
(entre 45 et 60 % avec une teneur en co-monomere de 4 a 10 %) pour la méme gamme de
densité (de 0,915 a 0,935). Ceci a conduit a I’amélioration des propriétés mécaniques qui sont

nettement supérieures a celles du PEBDR.

Un autre polyéthyléne basse densité linéaire désigné par « mPEBDL » peut étre aussi
produit a basse pression, mais a I’aide d’un autre type de catalyseur dit : « métallocéne ». Ce
dernier donne des structures linéaires avec des branchements courts réguliérement répartis, et

donc des polymeres de cristallinité et de propriétés supérieures.

1-2-1-3 Polyéthylene trés basse densité linéaire :

Les polyéthylénes treés basse densité linéaire « PEt-BDL » et « mPEt-BDL » sont des
copolymeéres obtenus respectivement par les mémes procédés de fabrication du PEBDL et du
mPEBDL et avec les mémes types de catalyseurs, mais avec des teneurs en co-monomere plus
¢levées (un taux de ramification plus grand). Ils présentent une faible cristallinité qui leur
confere une trés basse densité (de 0,905 a 0,915) et des propriétés spécifiques telles que une

trés grande souplesse et une résistance aux chocs [11-13].

I-2-2 Polyéthylenes haute densité :
Les polyéthylénes haute densit¢ « PEHD » sont presque parfaitement linéaires (avec un
faible taux de ramification) et hautement cristallisable. Leur taux de cristallinité élevé

(environ 70%) leur permet d’avoir une densité qui peut atteindre 0,970.

Les PEHD sont des homopolymeéres ou des copolymeres d’éthyléne et d’une alfa-oléfine,
obtenus sous basse pression a 1’aide des catalyseurs de type Ziegler ou de type Phillips. En
fonction de la composition en co-monomere, le taux de cristallinité (par conséquent la
densité) peut étre diminué donnant ainsi un polyéthyléne de densité inférieure, appelé le
polyéthyléne moyenne densit¢é « PEMD » (voir Tableau I-1), avec des caractéristiques

différenciées [14].



Tableau I-1 Classification des polyéthylénes en fonction
de leur densité, selon ASTM D1248 [10].

(];elzii;ési)iigg) Co-monomére Type de PE
0,940 - 0,970 ---/ Alfa-Olefines | Polyéthyléne haute densité¢ (PEHD)
0,930 - 0,940 Alfa-Oléfines Polyéthyléne moyenne densité¢ (PEMD)
0,915 -0,935 -—-- Polyéthyléne basse densité radicalaire (PEBDR)
0,915 -0,935 Alfa-Oléfines Polyéthyléne basse densité linéaire (PEBDL)
0,905 - 0,915 Alfa-Oléfines Polyéthyléne trés basse densité (PEt-BDL)
0,890 - 0,905 Alfa-Oléfine Polyéthyleéne ultra basse densité (PEu-BDL)

I-3 Propriétés des polyéthylénes :
Les propriétés des polyéthyléenes dépendent essentiellement de trois parameétres
structuraux a savoir : la cristallinité, la masse moléculaire et la distribution des masses

moléculaires.

Le taux de cristallinité est étroitement dépendant de la structure moléculaire. Il est faible
dans le cas du PEBDR, di a sa structure branchée qui empéche pratiquement les molécules de
se serrer les une contre les autres, et est ¢levé dans le cas du PEHD homopolymeére, di a la
structure linéaire de ses chaines qui se replient facilement pour former des cristallites.
L’incorporation des branches courtes (co-monomere) dans les chaines linéaires, favorisant
I’encombrement stérique, abaisse la cristallinité. La diminution du taux de cristallinité améne
a la diminution de la densité, et par conséquent a I’augmentation de certaines propriétés

mécaniques.

D’une manicre générale, plus les chaines polymériques sont longues (masse moléculaire
grande) plus la viscosité a I’état fondu est élevée, la mise en ceuvre est plus difficile et les
propriétés mécaniques sont meilleures. Dans la pratique, la détermination de I’indice de
fluidité¢ a chaud « IF » du PE, qui est inversement proportionnel a la viscosité¢, donne une

estimation sur sa masse moléculaire.

En plus de la densité et de la masse moléculaire, la répartition des masses moléculaires est
un facteur qui peut aussi affecter les propriétés du PE. Un polymere avec une distribution
étroite se cristallise plus rapidement avec une grande uniformité permettant d’avoir une

grande rigidit¢é et un minimum de torsion (pour les piéces moulées par injection). La




distribution large assure la facilit¢ de mise en oeuvre ainsi qu’une bonne résistance au choc et

a la fissuration sous contraintes [11].

I-3-1 Propriétés rhéologiques :

Le PE a I’¢état fondu présente un comportement viscoélastique non linéaire, cela signifie
que sa viscosit¢ diminue avec l’augmentation de la vitesse de cisaillement. Lors de
I’extrusion, le PE est soumis a un gradient de vitesse de cisaillement, du cylindre de
I’extrudeuse a la filiére. Il est donc important de connaitre la courbe de viscosité —vitesse de
cisaillement sur 1’étendue de la plage de cisaillement. La mesure de I’indice de fluidité a
chaud «IF » permet d’estimer la viscosité a une vitesse de cisaillement donnée (un point de la
courbe viscosité-vitesse de cisaillement). La variation de la viscosité avec la vitesse de

cisaillement est d’autant plus importante que la distribution des masses moléculaire est large.

Dt au comportement viscoélastique du PE, le jonc du ploymeére extrudé présente un
diameétre supérieur a celui de la filiere. Ce phénoméne est appelé « gonflement du jonc a la

sortie de la filiére ».

Lorsque les contraintes de cisaillement, induites durant la transformation du PE, dépassent
un seuil critique, des anomalies d’écoulement peuvent étre observées a la surface de

I’extrudant telles que la rupture de la matiére fondue (rupture de fusion) [14].

I-3-2 Propriétés mécaniques :

La rigidité et la dureté du PE augmentent avec la densité, et donc avec la cristallinité. La
rigidité est mesurée au moyen de module d’¢lasticité qui varie d’environ 200 MPa (dans le cas
du PEBD) a 1600 MPa (dans le cas du PEHD), alors que la dureté (Shor D) varie d’environ
40 (dans le cas du PEBD) a 60 (dans le cas du PEHD).

Le PE est un thermoplastique résistant au choc et a I’impact, méme a de basses
températures (T< 0°C), di a sa faible température de transition vitreuse « Tg» (jusqu'a
-110 °C). Cette résistance est d’autant meilleure que :

- la masse molaire est plus élevée ;
- la cristallinité est plus faible ;

- la distribution des masses moléculaire est plus large (pour 1’extrusion des tubes).

La surface paraffinique du PE lui assure un faible coefficient de friction. Sa résistance a
I’abrasion augmente avec la masse moléculaire et la cristallinité. Elle est remarquable pour les

PEHD de masse moléculaire trés élevée [14].



I-3-3 Propriétés thermiques :

La température et I’enthalpie de fusion du PE sont d’autant plus élevées que le taux de
cristallinité I’est. Le point de fusion du PEBD se situe entre 105 et 115 °C, celui du PEBDL
entre 115 et 130 °C et celui du PEMD et du PEHD entre 120 et 136 °C. De méme, la
conductivité thermique et le coefficient de dilatation thermique linéaire sont fonction du taux

de cristallinité; ils sont plus élevés pour les homopolymeéres que pour les copolymeéres [15].

I-3-4 Propriétés chimiques :

Le comportement du PE vis-a-vis des agents chimiques est déterminé par sa structure
paraffinique apolaire, par son caractere cristallin et sa trés haute masse moléculaire. Il résiste
bien aux acides forts (les acides inorganiques) et les bases fortes (exemple : les solutions

salines), mais il est attaqué par les acides oxydants (exemple : les acides nitriques concentrés).

Le PE se gonfle dans les hydrocarbures aliphatiques et aromatiques et dans leurs dérivées
halogénés, dans lesquels il se dissout a température élevée, ce qui explique sa grande
perméabilité aux vapeurs de ces produits. Il est également peu perméable a la vapeur d’eau, a
cause de son caractére hydrophobe (I’absorption d’eau est d’environ 0,01 % et 0,5 % pour le

PE contenant du noir de carbone).

Aprés une exposition prolongée a certains liquides polaires, le PE se fissurer et se
fragiliser sous I’effet des contraintes internes ou externes. Ce phénomeéne apparait, au cours
du temps, d’autant plus vite que la température est plus €levée. Les milieux qui provoquent
cette fissuration et qui sont particulieérement agressifs sont surtout les agents tensioactifs
(détergents, emulsufiants, alcools, huiles de silicone, etc...). La résistance a la fissuration sous
contraintes environnementales (Environmental Stress Cracking Resistance « ESCR »)

augmente lorsque la masse moléculaire augmente et le taux de cristallinité diminue [11].

I-3-5 Propriétés électriques :

Le PE présente d’excellentes propriétés d’isolation électrique quelles que soient sa masse
moléculaire et sa cristallinité. Sa rigidité diélectrique élevée, sa faible permittivité relative et
son faible facteur de dissipation diélectrique font de lui un matériau de choix en isolation

¢lectrique.

Le PE a la tendance a accumuler les charges électriques en surface, les pieces ainsi
chargées risquent d’attirer les poussiéres. L’addition des agents antistatiques permet de

diminuer cette attraction [14].



I-4 Domaines d’applications des polyéthylenes :
La diversité de propriétés du PE lui confére un trés large domaine d’applications, et par
conséquent une des premicres places dans le monde, parmi les autres maticres plastiques.

Parmi ses applications on a :

I-4-1 Extrusion des films :
L’extrusion des films représente le débouché le plus important du PEBD. Ces films sont
destinés a :
- ’emballage : sacs, sachets, emballage de palettes (film thermo rétractable), etc... ;

- 'usage agricole : serres [16,17].

I-4-2 Injection :
- articles ménagers : seaux, bols, cuvettes, etc... ;
- bouchons : bouteilles, boites ;
- matériel médical : seringues, sondes, etc... ;
- jouets ;

- raccords de tuyauterie [16,17].

I-4-3 Extrusion- soufflage des corps creux :
- emballage des produits alimentaires, exemple : les bouteille de lait ;
- récipients pour les lessives et les détergents liquides ;

- containers, cuves et citernes pour les paraffines [16,17].

I-4-4 Extrusion des tubes :
- irrigation et distribution de I’eau potable ;
- plomberie ;

- transport du gaz et des liquides corrosifs [16,17].

I-4-5 Cablerie :
Le polyéthyléne est utilis¢é pour le gainage des cables principalement les cables
téléphoniques. L’isolation des cables électriques de forte a basse et moyenne tension

s’effectue avec le PE réticulé par le peroxyde ou le silane [17].

I-5 Additifs ajoutés aux polyéthylénes :
Les additifs sont des substances ajoutés aux matériaux polymériques afin de faciliter leur
mise en ceuvre, de les protéger contre la dégradation et/ou d’améliorer les propriétés désirées.

Parmi ces additifs on distingue :



I-5-1 Stabilisants :

Les polyéthylénes sont susceptibles a se détériorer physiquement et chimiquement lors de
leur transformation ou lorsqu’ils sont exposés a la lumiére et a 1’air, sans étre préalablement
protégés. Pour inhiber ou retarder les réactions responsables de cette détérioration, on leur
incorpore ce qu’on appelle les stabilisants a savoir les anti-oxydants et les anti-UV. Ils sont
utilisés en faible concentration afin de ne pas modifier les caractéristiques du polymeére de

base.

- Antioxydants : Les anti-oxydants phénoliques associés aux phosphites P(OR); sont
généralement les protecteurs des polyéthyleénes contre I’attaque par 1’oxygene. Les
premiers agissent sur les étapes de scission radicalaire (anti-oxydants primaires) et
les deuxiemes sont des décomposeurs d’hydroperoxydes (anti-oxydants
secondaires).

- Anti-UV : Les polyéthylénes sont sensibles a la lumi¢re UV. Cet effet nocif peut
étre neutralisé par 1’addition d’absorbeurs des rayons UV (les benzophénone), des
quenchers (des complexes de nickel) qui désactivent 1’état excité dans le polymére,
ou d’inhibiteurs radicalaires (les amines a empéchement stériques en anglais
HALS, Hindered Amine Light Stabilizer) qui sont capables de réagir avec les
radicaux libres, produits lors de la décomposition du polymére. Dans les
applications ou la coloration noire est admissible, I’addition de 2 a 3% de noir de

carbone assure une meilleure protection contre les rayons UV [18].

I-5-2 Agents de mise en oeuvre :

Ce sont des additifs ajoutés aux polymeéres pour faciliter leur transformation, en d’autres
termes, pour faciliter I’écoulement a 1’état fondu (diminution de la viscosité) et réduire
I’adhésivité. Ils permettent également d’avoir un bon état de surface des produits finis. Parmi
ces additifson a :

- Agents anti-bloquants : Les silices, naturelles (diatomée) et synthétiques, et le talc
sont généralement utilisés pour I’extrusion des films, leur role est d’améliorer le
déroulement de ces derniers, en diminuant les surfaces de contact avec la machine
de transformation, et de réduire les difficultés d’ouverture des gaines.

- Agents glissants : Les acides d’amides gras tels que les érucamides agissent
comme des lubrifiants externes. Ils sont incompatibles avec le PE et migrent vers

leur surface externe de maniére a empécher le collage et diminuer les frottements



sur les parties métalliques durant les étapes de transformation. Ils sont aussi ajoutés
aux grades destinés pour I’extrusion des films.

- Lubrifiants internes : Les cires de paraffines de haut poids moléculaire ont une
meilleure affinité avec le PE, leur role est de réduire la viscosité du polymere a
I’état fondu (par réduction du frottement entre les chaines polymériques) et les
effets élastiques comme le gonflement du jonc et la rupture de fusion.

- Lubrifiants externes: Les polyméres fluorés (exemple: le téflon) sont
incompatibles avec le PE et se déposent sur la surface des outillages afin d’éviter
I’accrochage de la maticre. Ceci diminue I’altération de la surface des objets

finis [19].

I-5-3 Pigments :

Les pigments sont des substances chimiques ajoutées au polymeére pour produire une
couleur souhaitée. Le choix des pigments s’effectue selon le type de polymere, le type
d’additifs présents dans le polymeére, les conditions de transformation et le domaine
d’application. Ils doivent avoir de bonnes propriétés a savoir la dispersion dans la matrice
polymérique, la résistance a la migration, la stabilité a la chaleur et a la lumicre et la non
toxicité. Deux types de pigments sont distincts : les pigments organiques (exemple : les
phtalocyanines bleus et verts, les anthraquinones jaunes et bleues) et les pigments minéraux
(exemple : les dioxydes de titane blancs, les oxydes de fer jaunes et rouges, les oxydes de

chrome verts).

Pour la coloration des PE, I’approche « mélange maitre » est généralement utilisée. Le
pigment, fourni en mélange dans le polymére solide a une grande concentration, est dilué en

ajoutant du polymere afin d’obtenir la couleur désirée [11].

I-5-4 Autres additifs :

- Agents anti-statiques : Parmi eux, les stéarates et les amines éthoxylés. Ils
diminuent I’accumulation des charges électrostatiques sur la surface du polymeére.
IIs sont utilisés généralement pour les films et les containers pour transporter les
liquides inflammables.

- Retardateurs de flamme: Ils sont trés utilisés dans les industries de la
construction. Leur role est de retarder le développement de la flamme sur la surface
du matériau polymérique. Parmi ces additifs, les hydrocarbures bromés ou chlorés
en combinaison avec du trioxyde d’antimoine, I’hydroxyde d’aluminium et

I’hydroxyde de magnésium [19].
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CHAPITRE L




II TUBES EN POLYETHYLENE :
I1-1 Introduction :

Le transport et la distribution de I’eau et du gaz, Dirrigation et le drainage,
I’assainissement, la plomberie et la protection des cables électriques et de télécommunication
sont les principaux domaines d’applications des tubes. Parmi les matériaux les plus
anciennement utilisés dans leur fabrication on peut citer : le béton, la fonte, 1’acier, le cuivre

et I’aluminium.

En raison de la sensibilité des tubes métalliques a la corrosion et la faible résistance a
I’impact des tubes non métalliques, ces matériaux sont de plus en plus remplacés par le
plastique. Les propriétés inhérentes de ce matériau entre autres la faible densité, la flexibilité,
la résistance chimique et la résistance a la corrosion lui permettent d’étre un matériau de choix

pour la fabrication des tubes utilisés méme pour le transport des produits les plus corrosifs [2].

Le polychlorure de vinyle « PVC » et le polyéthyléne « PE » sont les matériaux plastiques
les plus utilisés, occupant ainsi les premieres places dans le marché mondial (voir Figure II-1)

et plus particulierement le marché européen des tubes.

La premiere utilisation du PEHD, dans le domaine des tubes de pression, a été pour les
systémes de distribution du gaz. En raison de ses avantages et son aspect économique
attractif, il est devenu le matériau recommandé pour tous les domaines d’applications des
tubes (voir Figure II-2). Ceci a donné beaucoup d’intérét au PEHD, surtout par les industriels
européens de tubes qui sont les plus grands utilisateurs de PEHD dans le monde, avec une
quantité¢ d’environ 1 million de tonne par an qui représente 51 % du marché mondial. Le
chiffre continu d’augmenter d’une année a une autre et estimé d’atteindre 1400 kilos tonnes

en 2010 [20].

Pour les mémes raisons, les secteurs algériens d’eau et de gaz commencent a s’intéresser
de plus en plus aux tubes en PEHD, depuis la fin des années 90. Selon les statistiques fournies
par le ministére des ressources en eau, le linéaire total de tube en PEHD posé entre 2001 et
2005 sur I’ensemble du territoire national est d’environ 2051 kml [4]. Celui de tube pour la
distribution du gaz est de 9556 kml, entre 2002 et 2004. L’extension de ces réseaux prévue

par la société « SONELGAZ » sur la période 2004- 2009 est estimée a 24000 kml [21].
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Total =9,55 millions de tonnes

OPVC HPEHD 0OPP OPEBDL/PEBD

Figure II-1 : Consommation mondiale des tubes en plastique
pour tous les domaines d’applications (en 2003 ) [20]
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Figure I1-2 : Répartition des applications des tubes en PEHD
en Europe pour I’année 2003 [20]
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II-2 Résines PE utilisées pour la fabrication des tubes:
I1I-2-1 Historique :
Le PVC est le premier matériau plastique introduit dans la fabrication de tubes. IL a été

largement utilisé dans le domaine de distribution de I’eau.

Le PE a commencé a étre utilisé dans les systemes de tubes, depuis le début des années
50. Le PEBD conventionnel, promu par la sociét¢ «ICI» (IMPERIAL CHEMICAL
INDUSTRIES) sous le nom « Alkathene » et par d’autres compagnies, a ¢té initialement
proposé pour les tubes de petit diametre et de faible pression destinés a la distribution de
I’eau. Ce type de PE n’est plus utilisé, en raison de ses propriétés qui sont nettement
inférieures a ce qui est exigé de nos jours. Certains mélanges de PEBD et de PEBDL sont

actuellement utilisés, mais uniquement pour les tubes d’irrigation [1].

En 1960, la sociét¢ « HOECHST », en Allemagne, a produit le premier PEHD pour les
applications des tubes. C’est un copolymere d’éthyléne et de buténe caractérisé par une
grande résistance circonférentielle et une grande rigidité par rapport au PEBD. Ce matériau a
€té connu comme ¢€tant la premicre génération de PEHD. Il a été destiné principalement aux
canalisations de grand diamétre pour la distribution de I’eau. Actuellement, il est utilisé¢ pour

la fabrication des conduites de cable et des tubes sans pression [22].

A la fin des années 60, un nouveau type de PE, qui est le PEMD, a été développé, en
réponse aux exigences de 1’industrie de distribution du gaz (la flexibilité et la bonne résistance
a la propagation lente des fissures). Il a été initialement introduit en Grande Bretagne ou la
société « BRITISH GAS » a commencé son utilisation pour ses canalisations de gaz. Le
PEMD a été considéré plus tolérant en comparaison avec le PEHD, utilisé & ce moment, et par

conséquent la deuxiéme génération de PEHD [1,22].

Dans la période entre le début des années 70 et la fin des années 80, I’utilisation des tubes
en plastique a connu une véritable révolution par I’introduction du tube en PE. Ce dernier est
devenu le matériau de choix pour les systemes de tubes de faibles pressions, destinés a la
distribution du gaz et de I’eau potable. Les pressions de service et les dimensions des tubes
ont été¢ limités afin d’¢éliminer le risque causé par le phénomene de la propagation rapide de
fissures. Par conséquent, une nouvelle philosophie de désignation des résines destinées a la

fabrication des tubes a été mise en pratique.

Au début des années 90, un nouveau type de PEHD, ayant une résistance circonférentielle

et une résistance a la propagation rapide de fissure trés améliorées en comparaison avec le
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PEMD, a été introduit en Europe. Il s’agit de la troisieme génération de PEHD appelée
« PEHD bimodal ». Cette appellation se réfere au procédé de polymérisation utilisé dans la
préparation de ce type de PE. Ce matériau a permis non seulement de minimiser le risque de
la propagation rapide des fissures, mais aussi d’augmenter la pression de service et de
diminuer I’épaisseur de paroi des tubes. Le premier PEHD bimodal a été produit en 1989 par

la société «SSOLVAY POLYOLEFINS » sous le nom « Eltex Tub 121 » [1,2].

Dans la méme période, un systeéme de classification des matériaux plastiques pour les
tubes a été développé par les comités de normalisation internationale « ISO », qui est ensuite
publié, en 1996, sous le nom de ISO12162 [23]. Ce nouveau systéme, basé sur la résistance
hydrostatique a long terme, a permis de classer les trois générations de PEHD
respectivement : PE63, PE80 et PE100, suivant leur contrainte minimale requise « MRS » qui
est égale respectivement a : 6,3, 8 et 10 MPa. Les PEBD, initialement utilisés, ont été classés

PE32 (MRS = 3,15 MPa) et certains d’autres PE40 (MRS = 4 MPa).

En 1998, le PEHD bimodal (PE100) a connu un grand développement grace a la société
« FINA CHEMICAL », ou un grade, nommé¢ « Finathene XS10 », a été¢ apparu comme étant
la quatrieme génération de PEHD a cause de sa résistance a la propagation lente et a la

propagation rapide de fissures qui sont nettement améliorées [22].

Malgré que le PE100 soit la résine la plus performante, la résine PE8O reste la préférée
pour les tubes de faible pression, et cela pour des raisons historiques et pour sa bonne
flexibilité par rapport au PE100. Par conséquent, les résines PE80 et le PEI00O sont

actuellement les plus utilisés dans la fabrication des tubes de pression.

I1-2-2 Résines PE80 et PE100 :

Les résines PE80, les plus utilisées, sont a base de PEMD. Elles sont flexibles et
facilement transformables, en plus elles montrent une bonne résistance a I’impact et a la
fissuration sous contraintes. Ces propriétés sont assurées par la large distribution des masses
moléculaires, que ces résines posseédent, qui est due a la nature multi-site (ou hétérogeéne) des
types de catalyseurs utilisés pour leur préparation. Toutes ces propriétés conférent a ces
résines d’étre tres utilisées dans la fabrication des tubes pour le transport des fluides, mais

uniquement a des pressions modérées.

L’utilisation des pressions de service plus élevées nécessite 1’amélioration de leurs

propriétés mécaniques et physiques qui sont trés influencées par la teneur en co-monomere et
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sa distribution, par le poids moléculaire ainsi que par la distribution des masses moléculaires.

Un meilleur controle de ces parameétres permet d’adapter des meilleures propriétés.

Un PE de masse moléculaire élevée montre une bonne ténacité et une bonne résistance a
la fissuration sous contraintes, di a 1’augmentation du degré d’enchevétrement des chaines
polymériques ainsi que du nombre de molécules de liaison dans la partie amorphe, créant
ainsi un meilleur lien entre les lamelles cristallines (voir Figure II-3), mais ce type de PE est
difficilement transformé, en raison de sa viscosité élevée. L’¢largissement de la distribution
des masses moléculaires est un bon moyen de combiner des bonnes propriétés et une bonne

transformabilité [24].

La concentration du co-monomeére (les branchements) sur les molécules de masse
moléculaire élevée amene aussi a ’augmentation du degré d’enchevétrement ainsi que le
nombre des molécules de liaison, et par conséquent a 1’amélioration des propriétés du
matériau. Ces deux solutions sont difficilement réalisables par les procédés ordinaires de
polymérisation qui donnent des polyéthylénes ayant une distribution des masses moléculaires
dite : « monomodale » et une grande concentration des branchements sur les molécules de bas

poids moléculaire (voir Figure 11-4) [24,25].

Molécules de liaison

"Cilia"

"Loose loop"

Figure I1-3 : Représentation schématique des molécules de liaison [26]
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Figure I1-4 : Distribution des masses moléculaires et du co-monomeére
dans une résine monomodale [2]
a) Distribution des masses moléculaires, b) Distribution du co-monom¢re.

Plusieurs approches ont été faites dans le but d’améliorer les propriétés des résines PE8O,
parmi elles, celles qui sont basées sur le mélangeage de deux types de PE, un de faible masse
moléculaire (A) et un autre de masse moléculaire élevée (B), permettant d’obtenir un mélange
(AB) avec une distribution trés large des masses moléculaires dite : « bimodale », ainsi
qu’'une distribution adaptée du co-monomere (voir Figure II-5).Cette méthode physique a
donné des mélanges de faible degré d’homogénéité et par conséquent de mauvais résultats.
Les méthodes chimiques sont le meilleur moyen pour obtenir des mélanges trés homogénes a

1I’échelle microscopique [25].

Les méthodes chimiques sont basées sur 1'utilisation de deux réacteurs montés en série,
dans lesquels, les particules du polymere s’accroissent sur les mémes particules du catalyseur
formant ainsi un réseau moléculaire interpénétrant constitué¢ de molécules de bas et de haut
poids moléculaire. La fraction de faible poids moléculaire, formée dans I'un des deux
réacteurs, est un PEHD homopolymére ou copolymére avec une faible teneur en co-
monomere, alors que la fraction du haut poids moléculaire, formée dans I’autre réacteur, est
un PEBDL avec une teneur en co-monomere plus élevée. Un bon contrdle de la concentration
de chaque fraction permet d’obtenir des résines PEHD de haute performance, ainsi classées
PE100. Ces résines sont appelées « résines bimodales », suivant leur distribution des masses

moléculaires [27-29].
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Figure II-5 : Distribution des masses moléculaires et du co-monomeére

dans une résine bimodale [2]
D.M.A : distribution des masses moléculaires dans le polyéthyléne A, D.M.B : distribution des
masses moléculaires dans le polyéthyléene B, D.M.AB : distribution des masses moléculaires
dans le mélange AB , D.C : distribution du co-monomére dans le polymére.

11I-2-3 Procédés de polymérisation des résines PE80 et PE100 :

Les résines PE80 monomodales les plus performantes et les plus utilisées actuellement
sont des copolymeres d’éthyléne et d’héxéne-1, comme celles fabriquées par les sociétés
« ATOFINA » et « SOLVAY » (actuellement TOTAL PETROCHEMICALS et INEOS). Ces
grades sont obtenus par une polymérisation en suspension dans un réacteur type torique, dans
lequel, I’éthyléne, I’hydrogene, I’héxene-1 et le diluant (I’isobutane) sont introduits
continuellement (voir Figure 11-6). Le catalyseur utilis¢ est un catalyseur trés actif a base
d’oxyde de chrome (CrOs). La masse moléculaire et la densité sont controlées respectivement
par la quantité¢ d’hydrogene et de co-monomere ajoutés. Le mélange réactionnel circule dans
le réacteur a des conditions spécifiques de température et de pression afin de former les

particules du polymere [30,31].
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Suspension
Refroidissement PE + diluant
par I’eau
—

(]

Ethyléne, Hydrogene, Co-monomere,
Diluant, Catalyseur

Figure I1-6 : Procédé de polymérisation d’une résine monomodale PE80 [31].

Le procédé¢ de polymérisation des résines PE100 peut €tre un procédé en suspension et/ou
en phase gazeuse. Les réacteurs ainsi utilisés peuvent étre de méme type ; torique, comme
dans le procédé utilisé par « SOLVAY » et « ATOFINA » [27,28], ou a lit fluidis¢, comme
dans le procédé utilis€¢ par la société « EXXON-MOBIL CHEMICAL » [32]. D’autres
fabricants de ce type de résines préfeérent les réacteurs autoclaves, comme la société
« HOECHST » [33]. IIs peuvent étre aussi de types différents, un réacteur a circulation fermée
et un réacteur a lit fluidis¢, comme dans le procédé¢ utilisé par la société « BORIALIS » [25].
A D’exception des autres procédés, dans celui-ci, les deux réacteurs sont précédés par un
réacteur torique (voir Figure II-7) dans lequel une faible fraction massique du polymere total
est produite (de 1’ordre de 5 %), et cela dans le but de produire moins de particules fines dans

les deux autres réacteurs, et donc un produit fini plus homogene.

Les conditions de polymérisation (température et pression) dans chaque réacteur sont
différentes ainsi que la quantité¢ d’éthyléne, de co-monomere (buténe-1 ou I’hexéne-1), et
d’hydrogene introduites. Le systéme catalytique utilisé est introduit uniquement dans le
premier réacteur. Les particules du polymere continuent a s’accroitre sur les mémes particules
du catalyseur, dans le deuxiéme réacteur. La fraction du PE, produite dans chaque réacteur,
ainsi que sa masse moléculaire et sa densité sont controlées par la concentration des réactifs

ajoutés. En fonction de ces derniers, ce procédé peut aussi donner des résines PES0 bimodales
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ayant des propriétés tres améliorées par rapport aux résines PES80 monomodales. Ces résines
sont parfois préférées que les résines PE100 a cause de leur flexibilité qui est nécessaire pour

certaines techniques d’installation et de réhabilitation des tubes [25].

) Réacteur a
7 ¢ ﬂ=@=§ lit fluidisé =

Réacteur torique

Catalyseur Prépoly-

mérisation

>

Recyclage
% dudiluant Ny

Granulation

(=

Ethyléne

Co-monomére )
Hydrogene

Figure II-7 : Procédé de polymérisation d’une résine bimodale [25].

11-2-4 Stabilisation et coloration des résines PE pour les tubes :

Les résines PE destinées a la fabrication des tubes doivent étre stabilisées de manicre a
assurer une meilleure protection contre la dégradation durant la transformation ainsi que le
stockage, le transport et durant la mise en service des tubes. La stabilisation est donc faite en

fonction de I’application finale des tubes.

Les tubes de pression demandent plus de protection que les tubes sans pression de méme
que les tubes exposés a I’air libre et les tubes enterrés. Une mauvaise stabilisation des tubes de
pression peut conduire a la fissuration et par conséquent a la diminution de la durée de vie de
ces tubes. Dans ce cas, les antioxydants phénoliques offrent une meilleure stabilité thermique
(Exemple: BHT (Butylated hydroxytoluene) et Irganox 1010) (voir Schéma II-8). Les
antioxydants sont généralement ajoutés a un pourcentage qui varie entre 0,05 et 1% en

poids [2].
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X

HO i\g(“—)% CH,CH,COCH, —|

(a) Irganox 1010

Tetrakis (méthyléne (di-tert-butyl-3,5 hydroxy-4 hydrociannamate))

(b) BHT

4-methyl-2,6-ditertiobutyl phenol

Schéma II-8 : Exemples d’antioxydants primaires généralement
utilisés dans la formulation de tubes en PE.

Les tubes installés a 1’air libre doivent étre bien protégés contre la lumiére solaire a
laquelle ils seront exposés pendant leur service. Le noir de carbone est le meilleur anti-UV
utilisé dans ce cas, avec une teneur de 2 a 2,5 %. Les tubes installés sous la terre nécessitent
moins de protection contre les rayons UV (protection lors de leur stockage et transport). Cette
protection peut étre assurée par 1’addition d’un absorbeur d’UV ou d’un amine a

empéchement stérique (Hindered Amine Light Stabilizer « HALS ») [2].

La coloration des résines de tubes est aussi faite en fonction de I’application finale des
tubes. Par exemple, les tubes destinés a I’adduction en eau potable sont généralement de
couleur bleue et les tubes utilisés pour la distribution du gaz sont de couleur jaune. Certains
pays comme la Suisse, la France, la Tunisie, le Maroc et 1’Algérie utilisent des tubes noirs
identifiés par des lignes de couleur différente (les lignes jaunes pour le gaz et les bleues pour

I’eau potable).

La coloration est généralement faite par les pigments organiques (utilisés en une
concentration < 0,5 %). L’utilisation des métaux lourds (Exemple : le cadmium) est interdite,

en raison de leurs effets néfastes sur I’environnement.

Ces pigments doivent €tre bien dispersés dans la matrice de la résine car la présence des

agglomérats peut causer la rupture des tubes [2].
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I1-3 Principales propriétés des résines PE pour les tubes:

La résistance circonférentielle, la flexibilité, la rigidité, la ténacité (ou la ductilité) et la
résistance a la fissuration sous contraintes environnementales et mécaniques sont les
propriétés les plus utiles a considérer dans les applications des tubes plus particuliérement les
applications sous pression. Ces proprié¢tés sont dépendantes du temps et sont donc réparties
en propriétés a court et a long terme [34].

a) Propriétés a court terme :
- Flexibilité : L’aptitude de se déformer sans endommagement, due a la relaxation des
contraintes ainsi induites, assurant la facilit¢ de la manipulation et de 1’installation des
tubes.
- Ténacité (ou ductilité) : La capacité d’absorber de I’énergie avant la rupture assurant.
une résistance a I’impact et a la propagation rapide de fissures (Rapid Crack ropagation
« RCP »).

b) Propriétés a long terme :
- Résistance circonférentielle (hoop strength): L’aptitude de résister a la rupture par
fluage sous ’effet de la pression interne du fluide transporté (la résistance hydrostatique
a long terme (Long Term Hydrostatic Strenght « LTHS »).
- Rigidité ou dureté : La résistance a la déformation induite par une charge sur le tube
(cas des tubes enterr¢s).
- Flexibilité : La relaxation des contraintes induites par la déformation limitée
permettant aux tubes d’étre cintrés dans le cas des tracés difficiles ou de changement de
direction.

¢) Propriétés a court et a long terme :
- Résistance a la fissuration sous contraintes chimiques: Ce type de fissuration est
causé par les contraintes induites par I’environnement d’installation des tubes. La
résistance a ce phénomene est généralement connue sous le nom « Résistance a la
fissuration sous contraintes environnementales » (Environmental Stress Cracking
Resistance « ESCR »).
- Résistance a la fissuration sous contraintes mécaniques : Ce type de fissuration est
causé par les contraintes induites par le fluide transporté. La résistance a ce phénomene
est appelée « Résistance a la fissuration sous contraintes mécaniques » (Mechanical
Stress Cracking Resistance « MSCR ») ou « Résistance a la propagation lente de

fissures » (Slow Crack Growth « SCG »).
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Les trois propriétés a savoir la résistance hydrostatique a long terme « LTHS », la
résistance a la propagation lente de fissures « SCG » et la résistance a la propagation rapide de
fissures « RCP » sont les principales propriétés des résines PE a considérer dans les systemes
de tubes de pression et sont les criteres de base afin d’assurer une longue durabilité des

tubes [34].

I1-3-1 Résistance hydrostatique a long terme (la résistance a la rupture par fluage) :

Dt a son comportement viscoélastique, le PE est sujet au fluage lorsqu’il est soumis a une
contrainte mécanique prolongée conduisant a la rupture du matériau. Dans le cas des tubes, ce
phénomene est causé par la contrainte de tension, agissant sur la paroi interne du tube dans le
sens circonférentielle (contrainte circonférentielle), qui résulte de la pression du fluide
transporté (voir Figure 11-9). La résistance a la rupture par fluage est une propriété tres utile

afin de garantir une longue durabilité des tubes.

Du moment que le fluage est un phénomeéne trés influencé par la température et la durée
d’application de la contrainte, il est nécessaire de tenir en compte de ces parametres pour la

détermination de la tenue d’une canalisation.

La résistance a la rupture par fluage est généralement représentée par la contrainte
circonférentielle induite dans la paroi du tube soumis a une pression interne constante d’eau, a
laquelle le tube est prévu de résister a la température 20°C pendant une durée de 50 ans. Cette
contrainte, appelée «résistance hydrostatique a long terme » (Long Term Hydrostatic
Strenght« LTHS »), est considérée comme étant 1’élément de base dans la désignation des

résines PE de tubes.

Le temps 50 ans est le temps de référence désigné par les normes, qui indique la durée de
vie minimale requise pour une canalisation en plastique dans des conditions normales de

service [35].

1I- 3-1-1 Détermination de la résistance hydrostatique a long terme « LTHS » :

La résistance hydrostatique a long terme est généralement déterminée par la méthode de
test de pression hydrostatique (effectué selon la norme ISO 1167-1) [36] a différentes
températures et pressions internes. Sa valeur, prévue a 20 °C et a 50 ans, est déterminée au
moyen d’une méthode statistique d’extrapolation normalisée, selon la norme ISO 9080 (la

méthode SEM : Standard Extrapolation Method) [37].

L’essai consiste a immerger un grand nombre d’échantillons de tube dans des bains d’eau

a trois ou quatre niveaux de température (20°C, 40°C, 60°C et 80°C) puis les soumettre a
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différents niveaux de pression d’eau, et par conséquent a différents niveaux de contrainte

circonférentielle calculée d’aprés la formule suivante :

=P (dex-€)/2e................... II-1

ou:
G : contrainte circonférentielle (MPa).
P : pression interne appliquée (MPa).

dex¢ -diamétre extérieur du tube (mm).

e : épaisseur du tube (mm).

Figure II-9 : Contrainte circonférentielle « 6 » induite par
la pression hydraulique « P » [36].

Pour des raisons statistiques, cinq contraintes ont été utilisées chacune est appliquée a six
éprouvettes au minimum pour chaque température pendant une durée d’au moins 9000 heures.
Pour chaque température et chaque niveau de contrainte, il est utile de prélever la tenue de

chacun de ces échantillons (le temps écoulé jusqu’a la rupture).

La représentation des résultats ainsi obtenus pour chaque température sur une échelle
logarithmique (log ¢ = f (log t)) donne des droites régressives dites: «courbes de
régression » (voir Figure II-10). A 1’aide des courbes a 40, 60°C et a 80°C, celle a 20°C est
extrapolée a 50 ans par une méthode d’extrapolation fondée sur I’équivalence temps —

température suivant la loi d’Arrhenius. La contrainte circonférentielle correspondant au temps

50 ans représente la résistance hydrostatique a long terme « Gyrys » (voir Figure 1I-10). Cette
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méthode permet aussi de déterminer la limite inférieure de confiance ( Lower Predicted Limit
« OppL» ) prévue a 97,5 % (représentée dans la Figure 11-10), qui signifie la contrainte a ne

pas dépasser pour étre stir a 97,5 % que le tube ne s’éclatera pas apres 50 ans [37].

log o

10 000 h 50 ans
log temps

Figure II-10 : Détermination de Gy 1ys €t G p. A partir des courbes de régression [37].

11-3-1-2 Modes de rupture :

Chacune des courbes de régression est constituée de deux parties reliées par un point,
appelé « genou », marquant le changement brusque de la pente comme le montre la
Figure II-11. Dans la premiere partie (le domaine des contraintes élevées), la rupture se
produit avec une déformation importante provoquant un renflement du tube puis un
éclatement sous forme de bec de perroquet (voir Figure II-12a). Elle est due au
développement rapide de micro- craquelures perpendiculairement a I’axe du tube. Ce type de
rupture dit: « ductile » est le résultat d’un sur-chargement mécanique. La rupture ductile
permet donc de mesurer la charge maximale que le tube peut supporter durant une certaine

période de temps.

Dans la deuxiéme partie (le domaine des contraintes faibles), la rupture est produite suite a

I’apparition des micro-fissures qui se créent et se développent sans déformation visible
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produisant une fissure plane et paralleéle a I’axe du tube (voir Figure II-12b). Cette rupture,
dite : « fragile », représente la fissuration sous contraintes mécaniques. Elle est due au
phénomene de vieillissement aprés une longue durée de service. Le point de transition ductile-
fragile (le genou) détermine donc la durée de vie d’un tube a une température donnée. C’est a
partir des genoux, enregistrés a plusieurs températures, que 1’extrapolation est faite pour

déterminer Gyrgs [38, 39].

log o

Rupture ductile

Rupture fragile

log temps

Figure II-11 : Modes de rupture ductile et fragile [38].

(b)

Figure I1-12: Photos des tubes en PE ayant subi une rupture ductile
et fragile lors de ’essai de pression hydrostatique [30]
a) Rupture fragile, b) Rupture ductile
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11-3-1-3 Mécanisme de la rupture ductile et fragile:

Le comportement ductile est expliqué par 1’étirement et I’alignement des molécules de
liaison sous D’effet de la contrainte de tension appliquée jusqu’a une limite (le seuil
d’écoulement) a laquelle les lamelles cristallines se rompent en petites unités. Au dela de cette
limite, le matériau subit un écoulement extensif (une déformation) jusqu’ a la rupture (voir

Figure II-13).

En mode fragile, les molécules de liaison sont soumises a un niveau plus bas de contrainte
(inférieure au seuil d’écoulement) a laquelle elles se démélent et se relaxent pendant une
longue période de temps. Apres cette période, la plupart des molécules de liaison sont
supposées €tre désenchevétrées laissant derriere elles quelques unes qui n’ont pas pu
supporter la contrainte appliquée conduisant a une rupture inter-cristalline comme représentée

dans la Figure II-14 [40].

Molécules
de liaison

Figure 11I-13 : Mécanisme de la rupture ductile [41]
(1) Rupture provoquée durant I’essai de traction.
(2) Rupture provoquée durant ’essai de pression.
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Figure I1-14 : Mécanisme de la rupture fragile.
(Rupture inter-cristalline) [41].

11-3-1-4 Paramétres influencant les modes de rupture :

D’apres le mécanisme de la rupture ductile et la rupture fragile, celles-ci sont dépendantes
de la structure moléculaire du matériau. Parmi les parametres affectant les deux modes de
rupture on a :

- Taux de cristallinité (ou densité) : L’ augmentation du taux de cristallinité améliore
la résistance a la rupture ductile et diminue la résistance a la rupture fragile.

- Poids moléculaire (indice de fluidité) : Le nombre des molécules de liaison et le
degré d’enchevétrement augmentent avec la longueur des chaines moléculaires, par
conséquent plus la masse moléculaire augmente plus le comportement fragile diminue.
- Distribution des masses moléculaires : Le comportement fragile est affecté par la
distribution des masses moléculaires. Les molécules de masse moléculaire élevée,
présentent dans un matériau de distribution large, assurent une bonne résistance a la
rupture fragile.

- Branchements latéraux (co-monomeére): La résistance a la rupture fragile
augmente avec la longueur des branchement latéraux (de I’éthyléne a I’hexéne) pour
une densité et une masse moléculaire données. Ceci est dii a I’augmentation du
nombre de molécules de liaison ainsi que le degré d’enchevétrement dans la partie
amorphe. L’incorporation du co-monomere dans les chaines longues a un rdle non
négligeable, du moment qu’elle montre un effet synergétique sur le comportement

fragile.
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- Contraintes résiduelles : Les contraintes résiduelles sont dues au gradient thermique
crée dans la paroi du tube durant son refroidissement. Elles agissent en compression
sur la surface externe et en tension, d’une valeur absolue plus grande, sur la surface
interne. Le comportement ductile est fragile progressent avec le développement de ces

dites contraintes [42].

I1-3-2 Résistance a la propagation lente de fissures « SCG » :
La propagation lente de fissures « SCG » est un processus de vieillissement a long terme
caractérisé par I’initiation et la propagation d’une fissure a travers la paroi du tube, sous

I’effet de la contrainte mécanique interne a laquelle le tube est soumis pendant son service.

L’initiation de la fissure peut étre due a une inhomogénéité¢ (Exemple : I’agglomération
des particules de noir de carbone) ou a la présence des points de concentration des contraintes
(Exemple : les résidus catalytiques) [40]. Les facteurs externes ont aussi un réle trés important
parmi lesquels les défauts de surfaces produits durant la manipulation, le transport et

I’installation du tube, tels que les griffures.

Les angles vifs formés par le bourrelet résultant de 1’assemblage bout-a-bout des tubes
(Figure II-15a), les zones froides résultantes des assemblages des tubes par électro-fusion
(Figure II-15b), le point de charge localisée (Figure II-15c) et les microfissures présentes sur
la surface interne du tube, dues a la technique d’obturation du tube par écrasement (squeeze-
off) qui est utilisée pour couper le courant du gaz (Figure II-15d), sont tous des défauts qui
peuvent étre considérés comme des points d’initiation de la propagation des fissures. Durant
la durée de service du tube, ces fissures se propagent lentement a travers la paroi du tube
jusqu’a la rupture. La résistance a la propagation lente de fissures « SCG » est une propriété
trés importante a considérer dans les systémes de tubes de pression, vu qu’elle permet de
déterminer la durée de vie réelle d’une canalisation en service ainsi que sa tolérance aux

défauts d’installation [34].

Du moment que la résistance a la propagation lente de fissure est une propriété a long
terme, sa détermination nécessite 1’accélération du phénomeéne par 1’application des
conditions plus séveres par exemple : I'utilisation d’une température élevée, des échantillons
entaillés et d’un agent tensioactif. Elle représente le temps écoulé jusqu’a la rupture d’un

¢chantillon soumis a une contrainte et une température constantes.
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(b)

(c) (d)

Figure I1-15 : Points d’initiation de la propagation de la fissure [30].
(a) Assemblage bout-a-bout, (b) Assemblage par ¢lectrofusion, (c) Tube installé
sur une roche, (d) Technique d’obturation du tube par écrasement.

La méthode la plus connue pour la détermination de cette propriété est celle généralement
utilisée pour déterminer la résistance du PE a la fissuration sous contraintes
environnementales « ESCR » qui signifie la résistance contre I’attaque chimique, dans des
conditions de tension, par des agents extérieurs agressifs (tensioactifs, détergents, les
hydrocarbures aromatiques et halogénés etc....) avec lesquels le PE sera en contact pendant
son utilisation [11]. Cet essai normalis¢ (ASTMD 1693), appelé « Bell Test », n’est pas le
plus adéquat pour I’analyse des résines de tubes, qui demandent une résistance ¢€levée a la
propagation lente de fissure. Dans ce test, les échantillons sont soumis a une déformation
constante (les éprouvettes pliées a un angle de 180°), ce qui amene a la relaxation des
contraintes ainsi induites, dii au comportement viscoélastique du PE, et par conséquent a la
diminution de I’efficacité de la méthode avec le temps. Les meilleures méthodes d’essai sont
celles qui représentent mieux les conditions réelles d’utilisation des tubes (application d’une

contrainte constante a 1’échantillon).

Le test de pression hydrostatique est le plus réaliste pour déterminer ou prédire la
résistance a la fissuration lente. Cette derniére est représentée par le temps correspondant au
premier point de la rupture fragile (le genou) qui apparait sur la courbe de régression a 80°C

(voir Figure 1I-10) [34].

Du fait que cet essai est tres lent et coliteux, d’autres essais accélérés ont été développés,

utilisant des éprouvettes pré- entaillées entre autres le test sur tube entaillé (Notch Pipe Test
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« NPT ») [43], test a la virole « Cone Test » [44], Full Noch Creep Test « FNCT » [45] et
Pennsylvania Noch Test « PENT » [46] qui sont présentés dans le Tableau II-1. L’essai NPT
et I’essai a la virole sont exigés par les normes en vigueur, appliquées pour les tubes de gaz
[47,48], tandis que les méthodes de tests FNCT (voir Figure II-16) et PNT sont

généralement tres utilisées par les fabricants de résines dans le but de développement.

La procédure du test NPT est identique a celle du test de pression hydrostatique, mais
utilisant des échantillons entaillés (voir Figure 1I-17) et une contrainte circonférentielle moins
¢levée. Ce test est réalisé uniquement sur les tubes de paroi épaisse du moment qu’il est
difficile d’effectuer des entailles d’environ 20 % de profondeur sur des tubes de paroi mince.
Ces derniers sont testés selon la méthode « Cone Test » dans laquelle 1I’échantillon subit une
déformation constante par I’introduction d’une virole de dimensions spécifiées

(voir Figure II-18).

Tableau II-1: Essais de détermination de la résistance a la
propagation lente de fissures « SCGR »

NPT [43] Cone Test [44] FNCT [45] PENT [46]
L? form.e de Tube d > 63 mm Tube d <63 mm Eprouvett.e Eprouvett.e
I’échantillon rectangulaire rectangulaire
4 entailles 3 entailles
Type 4 entailles Une entaille perpendiculaires a la | perpendiculaires
d’entaille longitudinales longitudinale direction de a la direction de
contrainte contrainte
Conditions o 80°C, solution d’un 80°C ou .95 C, o )
80°C, eau . . eau ou solution d’un 80°C, air
de test agent tensio-actif . .
agent tensio-actif
Contrainte 4 MPa (PE80) Déformation constante | Charge constante de | Charge constante
appliquée 4,6 MPa (PE100) virole de 112 % djy 4 MPa de 2,4 MPa
JISK 6774 ASTMD 1473
Norme 1SO13479 ISO 13480 13O 1677023 1SO 16241
. 50-500 h (selon 10-100 h (selon
Exigence > 165 h (1000 h) < 10 mm/24h 1SO 16770-3) 1SO 16241)
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Figure I1-16 : Schéma de principe d’essai FNCT [30].

Embout A

Position d7s entailles

Figure I1-18 : Photo des échantillons
soumis a I’essai a la virole [30].

Section A-A

Figure II-17 : Echantillon de tube
préparé pour I’essai NPT [20].
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I1-3-3 Résistance a la propagation rapide de fissures « RCP » :

La propagation rapide de fissures « RCP » est un phénomeéne trés ancien, initialement
reconnu dans les grands navires et les tankers de pétrole en acier [34]. Elle résulte d’un grand
impact sur 1’objet conduisant a I’initiation et la propagation d’une fissure a une vitesse tres

importante, et par conséquent a une rupture de longueur considérable.

Le méme phénomene a été observé dans les canalisations en PE sous pression, qui est dii a
un défaut initialement présent dans la paroi du tube et/ou d’un impact causé par exemple par

une pelle ou un bulldozer [1].

Sous certaines conditions (température et pression), la vitesse de propagation de la fissure
dans la paroi du tube en PE peut atteindre la vitesse du son (200-400 m/s) [49]. Il est donc tres
important de tenir en compte de ce phénomene plus particulierement dans le transport du gaz,

en raison du grand danger qui peut avoir lieu dans ce cas.

Gaube et Miiller [50] ont montré que la propagation rapide de fissure est due a un exces de
contrainte dans la paroi du tube que le matériau ne peut pas le supporter, conduisant a
I’initiation et la propagation de la fissure par un mode de rupture fragile. D’apres les résultats
de plusieurs expériences effectuées sur les tubes, il a été conclu que ce phénomene se produit
a partir d’une certaine limite appelée contrainte critique de propagation de la fissure « G ».
Cette dernieére diminue avec la pression interne et les dimensions du tube, et elle est d’autant
plus grande que la capacité¢ du matériau d’absorbée de 1’énergie avant la rupture (la ductilité)
I’est. Brostow et Miiller [49] ont montré que cette énergie est inversement proportionnelle a la
longueur de la fissure, aprés son initiation. Ceci signifie que plus elle est grande plus la
propagation de la fissure est moindre. La température a aussi un effet non négligeable sur le
phénomeéne du fait que la ténacité du matériau est inversement proportionnelle a la

température.

La propagation rapide de fissure « RCP » peut étre accélérée par I’application des
conditions séveres telles qu'une pression é€levée et/ou une température basse auxquelles le
tube est soumis durant I’impact. Ceci a permis de développer plusieurs méthodes de test pour
la détermination de la résistance a la RCP, les plus significatives sont celles effectuées sur des
¢chantillons sous forme de tube. Parmi lesquelles, I’essai grandeur nature (Full-Scale Test

« FST ») [51] et I’essai a petite échelle (Small-Scale Steady-State Test « S4 ») [52].

Ces deux méthodes de test consistent a mesurer la longueur d’une fissure initiée par un

impact sur le tube maintenu a une température déterminée et renfermant un fluide a une
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pression spécifiée. Elles permettent de déterminer la contrainte critique « G¢ » (ou la pression

critique P.) au-dessus de laquelle il y aura une propagation de la fissure. Selon les normes en
vigueur [47,48], cette contrainte, mesurée a la température 0°C, doit €tre supérieure ou égale a
1,5 fois la valeur de la pression maximale de service ( Maximum Operating Pressure

« MOP »), dans le cas des tubes de gaz.

L’essai FST présente 1’avantage de correspondre aux conditions réelles (tube enterré
sous pression) (voir Figure II-19), mais il est difficile a réaliser et trés colteux, tandis que
I’essai S4 est trés pratique, mais les résultats obtenus ne sont pas directement représentatifs
du moment que la décompression du fluide est retardée par les chicanes internes de séparation
et que I'ouverture de 1’échantillon, apres la rupture, est limitée par la cage de confinement
(voir Figure II-20). Par conséquent, la pression, a laquelle la propagation de la fissure est
réalisée, est plus faible que celle nécessaire dans le test « FST », pour cette raison, un facteur
de corrélation a été établi entre les résultats des deux méthodes. Un facteur de 3,6 est

actuellement utilisé par les industries (P¢pst+1)/(Pessa+1) =3,6 [51, 52].

Dispositif d’initiation

Tube réservoir en acier ~ Gravier Zone de de la fissure
/ refroidissement
m i
L
[N [H N

Tube en PE sous pression

Figure I1-19 : Schéma de principe d’essai grandeur nature « FST » [51].
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Tube sous pression
Lame ‘]]
marteau |
X

! glqgl-——-r-l e e e B W - W]
=

Enclume Cage de Chicanes
confinement de séparation

Figure I1-20 : Schéma de principe d’essai a petite échelle « S4 » [52]

I1-4 Evolution de la performance des résines PE pour les tubes:

Le développement rapide du PE est la principale raison qui lui permet d’occuper les
premiéres places dans les domaines des tubes. Ce développement a été basé principalement
sur I’amélioration de la résistance a la propagation lente de fissure « SCG » et la résistance a
la propagation rapide de fissure « RCP », qui sont considérées comme étant trés importantes
pour assurer la durabilité d’une canalisation. Cette amélioration est bien représentée par la
Figure II-21 qui montre clairement I’effet du type du co-monomere (la longueur des branches

latérales) ainsi que de la distribution des masses moléculaires et du co-monomeére sur les

propriétés du PE [22].

Contrainte minimale requise
« MRS »

Rigidité Résistance a la propagation
rapide de fissure « RCP »

PEHD 1% génération
== PEHD 2™ génération
=== PEMD 2°™ génération

PEHD 3*™génération
=== PEHD 4°™ génération

Résistance a la propagation L . . . .
lonto do fiecnrn 10 QM ResmtanFe a la déformation
par écoulement

Figure I1-21 : Schéma présentant ’amélioration des propriétés du PE [22].

E rE63 Butene-1) I PESO (Butene-1) M PESO (Hexéne-1) E PE100 (Buténe-1) Il PE100 (Hexéne-1)
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La résistance remarquable a la SCG du PEMD (PES0 2™ génération) est due a
I’augmentation du nombre des molécules de liaison dans la partie amorphe (pour le méme
degré de branchement, avec le butene 30 % des chailnes latérales contribuent dans la
formation des molécules de liaison, alors que avec 1’hexene c’est le double (60 %)) (voir
Figure 11-22). Ce développement en fonction de la longueur du branchement devient moins

significatif au-dela de I’hexéne (voir Figure 11-23)

La distribution bimodale des masses moléculaires et la distribution adéquate du co-
monomére dans les résines PE100 (3™ et 4°™ génération) ont un réle non négligeable dans

I’amélioration de la résistance a la RCP et a 1a SCG.

La distribution bimodale des masses moléculaires permet également d’augmenter la
viscosité du PE a des faibles vitesses de cisaillement et de maintenir la méme viscosité a des
vitesses normales de transformation. Ceci réduit le phénomene de « Sagging» (voir
Figure 1I-24) rencontré pendant la fabrication des tubes de paroi épaisse, en raison de la
grande résistance a 1’écoulement du matériau a la sortie de la filiére, avant sa solidification.
4éme

Ce phénomeéne est moins important dans les résines avec I’hexéne (PE100 génération),

da a ’augmentation du degré d’enchevétrement dans la région amorphe [22].

2C, 70 % des chaines latérales sont
incorporées dans la partie cristalline

4C, 60 % des chaines latérales sont
exclues de la partie cristalline

Figure I1-22: Contribution des chaines latérales a la formation
des molécules de liaion, en fonction de leur longueur [22]
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Résistance a la SCG et la RCP

8

Octéne

Hexéne

Buténe

0 2 4 6 8 10 12

Nombre d’atome de carbone dans le co-monomeére

Figure I1-23 : Evolution de la résistance a la propagation lente et a la propagation
rapide de fissures en fonction de la longueur des chaines latérales [22].

Tube déformé Tube non déformé

Figure 11-24 : Déformation du tube a la sortie de la filiére
(Phénomene de « sagging ») [22]
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Les résines PE100 restent les plus performantes et les plus utilisées, bien qu’il existe
d’autres résines bimodales classées PE112 et PE125. Ces résines n’ont pas pu trouver une
place dans le marché des tubes du moment qu’il n’y a pas une grande différence entre ces

résines et les résines PE 100 (uniquement la résistance hydrostatique qui est améliorée) [27].

Les résines PE100 offrent plus d’avantages en raison de :
- absence du genou sur la courbe de régression a 80°C jusqu’au temps 10 000 heures
permet une extension prévue a plus de 100 ans a la température 20°C ;
- rigidité 25 % supérieure a celle du PE80, di a sa densité élevée ;
- diameétre du tube de gaz peut étre augmenté jusqu’a 450 mm sans aucun risque et
celui du tube d’eau jusqu’a 1600 mm, di a la grande résistance a la RCP ;
- augmentation de la pression de service pour la méme épaisseur de paroi du tube
(pour un tube de gaz en PE80O (SDR11) la pression = 4 bars, pour un autre en PE100
(SDR11) la pression = 10 bars) ;
- diminution de 1’épaisseur de paroi du tube pour la méme pression de service (pour un
tube de gaz en PESO (SDR11) la pression = 4 bars, pour un autre en PE100 (SDR17) la
pression = 4 bars). Le passage du SDR 11 au SDR 17 pour un tube d’eau (pression 10
bars) augmente la section du tube de 16 % ce qui offre une augmentation de la
capacité de transport de 1’eau de 35 % (voir Figure 11-25) ;
- résistance aux plus grands endommagements d’installation ;

- étre utilis€ méme a des températures au-dessous de 0°C [1, 3, 24].

PE10D PEE3

Aire 116% Aire 100%

Diamétre 400 mm, pression 10 bars

Figure I1-25 : Augmentation de la capacité de transport
de ’eau avec les tubes en PE100 [24].
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I1-5 Classification et désignation des résines PE pour les tubes:

Au milieu des années 90, un nouveau systeme de classification des matériaux
thermoplastiques pour la fabrication des tubes a été introduit par 1’organisme international de
normalisation « ISO ». Ce dernier a développé une méthode permettant de classifier ces
matériaux en fonction de leur performance dans le domaine des tubes de pression. Par
conséquent, les trois générations de PE ont été classées: PE63, PE80 et PE100
respectivement. La référence a la densité, dans la méthode conventionnelle de classification
du PE, n’est pas significative du moment qu’elle donne moins d’indications sur les propriétés

du matériau.

La norme ISO12162 [23], ainsi publi¢e, spécifie des intervalles correspondants aux
valeurs de Oyp; (la limite inférieure prévue). La valeur la plus faible de chacun est arrondie a
la valeur la plus proche de la série du nombre de Renard 10 (R10) ou 20 (R20)
(voir Tableau II-2). Cette valeur minimale, exprimée en MPa, représente la résistance
minimale requise (Menimum Required Strength « MRS ») sur laquelle ce nouveau systéme
de classification est basé. Selon ce dernier, les résines de tubes sont désignées par « PE » suivi
par un nombre équivalent a 10 fois leurs valeurs de MRS, comme [’indique le

Tableau II-3 [34].

Tableau II-2: Série du nombre de Renard 10 [34].

R 10

101 =1,2589" = 1,2589 ~ 1,25
1071 =1,2589 = 1,5849 ~ 1,60
10°1° =1,2589° = 1,9953 ~ 2,00
101 =1,2589* = 2,5119 ~ 2,50
101 =1,2589° = 3,1623 ~ 3,15/3,20
1091 =1,2589° = 39811 ~ 4,00
10" =1,2589" = 5,0119 ~ 5,00
1081 =1,2589 = 6,3096 ~ 6,30
1071 =1,2589° = 7,9433 ~ 8,00
10919 =1 2589 = 10,00 = 10,00
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Tableau I1-3 : Classification et désignation des résines
PE en fonction de la valeur de MRS [34].

Intervalles de Gy py, MRS Désignation

(MPa) (MPa) du PE
2,50 -------- 3,14 2,5 PE 25
3,15 - 3,99 3,15 PE 32
4,00 --------- 4,99 4 PE 40
5,00 --------- 6,29 5 PE 50
6,30 --------- 7,99 6,3 PE 63
8,00 --------- 9,99 8 PE 80
10,00 -------- 11,19 10 PE 100
11,20 -------- 12,49 11,2 PE 112
12,50 -------- 13,99 12,5 PE 125

I1-6 Avantages des résines PE pour les tubes :

En raison de leurs meilleures caractéristiques par rapport aux matériaux alternatifs, les

résines PE offrent les meilleures solutions pour tous les réseaux.

Les avantages clés de ces résines, tirés de leur utilisation dans les systémes de tubes, sont

nombreux, parmi lesquelles on peut citer :

- bonne extrudabilité et rendement élevé en production ;

- matériau adapté pour la fabrication des raccords par moulage par injection ;

- bonne flexibilité des tubes garantit :

installation rapide est aisée ;

aptitude a contourner les obstacles, en respectant le rayon de courbure, sans
utilisation des raccords ;

production de grandes longueurs jusqu’a 200 ml (couronnes ou tourets) ce qui
réduit le besoin des raccords.

adaptation aux mouvements du terrain, ce qui permet d’étre trés appréci¢ pour
les endroits exposés aux tremblements de terre (tremblement de terre important
a Kobe (au Japon) le 17 juin 1995, I’expertise a démontrer 26459 ruptures dans
les canalisations en PVC, en fonte, en acier et en béton et zéro rupture dans les

canalisations en PE) [24].

- résistance a la déformation causée par le trafic véhiculaire et autres charges en

respectant la profondeur de I’enterrement ;

- trés apprécié pour les zones froides méme a des températures tres basses ;
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- assemblage simple assuré par des méthodes de soudage par fusion (bout a bout et par
électrofusion), donc absence de connexions mécaniques, ce qui conduit a minimiser le
taux de perte ;

- utilisation des techniques d’installation trés modernes (installation sans tranchée et
installation par tranchée étroite) sans perturber la circulation véhiculaire ;

- a cause de sa légereté, il est facile & manipuler (moins de mains d’ceuvre et de
matériel) donc le cotit et le temps d’installation sont réduits ;

- réhabilitation des anciennes canalisations (exemple : par le retubage) ;

- faible coefficient de frottement et meilleur aspect de surface offrent une grande
capacité d’écoulement avec le minimum de perte de pression (Pas de bouchage par
accumulation de dépot de type entartrage, et par conséquent moins

d’entretien) [3, 24, 34].

I1-7 Utilisation du polyéthyléne réticulé « PEX » dans les systémes de tubes:

Les tubes fabriqués avec les types de polyéthyléne, indiqués précédemment, présentent
I’inconvénient de ne pas pouvoir €tre utilisés a des températures tres é€levées (plus de
60°C) [35], di a leur faible résistance hydrostatique a long terme au -dela de ce niveau. Ceci
rend ces tubes inadéquats pour les applications dans lesquelles ils seront exposés a haute
température telles que la plomberie et le chauffage. Ce probléme est résolu par la modification
de la structure moléculaire du PE par la réticulation de ses chaines, ce qui conduit a la
formation d’un réseau moléculaire tridimensionnel. Le matériau résultant de cette opération,
appelé le polyéthyléne réticulé « PEX », montre des propriétés trés améliorées par rapport au

PE non réticulé entre autres la bonne résistance mécanique a des températures élevées [53].

La réticulation du PE peut étre réalisée par une voie chimique (la réticulation par le

peroxyde et par le silane) ou par une voie physique (la réticulation par la radiation).

Dans le cas de la réticulation par le peroxyde, celui-ci est mélangé avec le PE avant sa
transformation. La réticulation se réalise dans I’extrudeuse au moyen des radicaux libres

générés par la décomposition du peroxyde [54].

A T'opposé¢ de la premieére méthode, la réticulation par le silane nécessite une post-
extrusion comme une étape complémentaire. Cette méthode consiste a préparer un co-
polymeére greffé (polyéthyléne greffé par le silane) comportant des groupements

hydrolysables de silane. La réticulation est assurée par une réaction d’hydrolyse s’effectue,
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aprés 1’extrusion, par I’exposition du tube obtenu a 1’eau, a la vapeur d’eau ou a ’humidité a

des températures spécifiques [55].

Concernant la voie physique, le PE est simplement extrudé en tube sans additifs spéciaux
nécessaires pour la réticulation. Cette derniére se réalise par I’exposition du PE a une
radiation de grande énergie fournie par un faisceau d’¢lectrons. Le PEX obtenu par ce procédé
est désigné par « PEX-c », tandis que ceux qui sont obtenus par le procédé de peroxyde et le

procédé¢ de silane sont nommés « PEX-a » et « PEX-b. » respectivement [54].

I1I-7-1 Avantages du PEX :

L’augmentation de la stabilité thermique a long terme est la principale raison de la
réticulation du PE. Cette derni¢re a conduit aussi a I’amélioration des propriétés les plus
importantes dans les applications des tubes sous pression entre autres la résistance a la
propagation lente et rapide de fissures [55]. Le PEX a permis également d’¢largir I’intervalle
de température de service (de - 60 a +100 °C) et d’avoir une excellente résistance aux attaques
chimiques et une bonne résistance a 1’oxydation, ainsi qu’une résistance remarquable a

I’abrasion et aux usures rencontrées durant 1’installation du tube [24].

I1-7-2 Applications du PEX :
D’aprés les propriétés citées ci-dessus, le PEX peut étre utilisé dans les applications

suivantes :

systemes de distribution de 1’eau chaude et froide ;

chauffage par le sol ;

- radiateurs ;

- plomberie ;

- réseaux de gaz et de GPL ;

- installations dans les environnements les plus rugueux et les sols contaminés ;

- installations sans tranchée et par tranchée étroite ;

conduites de cables électriques [54, 56].

I1-8 Procédé de fabrication des tubes en PE :

Les tubes en PE sont fabriqués par un procédé d’extrusion continu (voir Figure I1-26) dans
lequel les granulés de PE sont introduits a travers une trémie d’alimentation et ramollis dans
un cylindre chauffé. A ’intérieur de ce dernier, tourne une vis (pour le PE généralement
L/D= 24) permettant de pousser de facon continue la maticre ainsi plastifiée, sous 1’effet de

frottement et de chaleur, vers la filiére.
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Au niveau de la téte, congue pour un débit donné, le flux de matiére est divisé en plusieurs
flux partiels qui se rejoignent de nouveau avant leur passage a travers la filiere qui donne la
forme de tube a la masse fondue. Les tétes spirales sont préférées aux tétes a plaque perforée
du moment qu’elles assurent une bonne homogénéité et par conséquent une bonne qualité des

tubes.

Dans le cas de la fabrication des tubes noirs avec des lignes d’identification, la filiere est
muni d’un orifice a travers lequel passe la matiere colorée fondue provenant d’une co-
extrudeuse placée perpendiculairement a la filiere. Cette maticre est ensuite répartie en trois

bandes au minimum sur la circonférence du tube.

Le tube mou sortant de la filiere nécessite un refroidissement continu tout en le
maintenant sa forme et ses dimensions requises. Il est tiré a travers un calibreur situé¢ dans un
bac a vide dans lequel une différence de pression est créée entre la paroi interne et externe du
tube a I’aide d’une pompe a vide, et cela dans le but d’ajuster le diamétre du tube en
conformant sa surface externe sur la paroi du calibreur. Un débit d’eau est appliqué a I’entrée,
a la surface externe du tube, de facon a créer un film d’eau lubrifiant entre le tube et le

calibreur.

Le tube, sortant du bac a vide, subi un refroidissement complémentaire par le passage

dans une série de bac d’eau.

A la fin de la ligne de production, le tube est découpé a la longueur désirée a I’aide d’une

scie circulaire suiveuse [57].

A cause de leur flexibilité, les tubes en PE peuvent étre enroulés en grande longueur sur
des tourets ou en couronnes. Ceci est pratiquement faisable jusqu’au diamétre 125 mm (il est
possible jusqu au diametre 180 mm). Les tubes de diametre plus grand sont conditionnés en

barres de longueur standard (6, 9 ou 12 ml).

Selon les réglementations pour les tubes destinés a la distribution du gaz et I’adduction en
eau, il est indispensable que les lignes d’extrusion soient équipées d’un appareil automatique
de mesure en continu de 1’épaisseur (exemple : mesure par ultra-son) et d’un dispositif de

marquage [7,8].
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Trémie

Extrudeuse

Bac a vide

Bac de
refroidissement

Tireuse

Enrouleur

Figure I1-26 : Schéma d’une ligne d’extrusion des tubes en PE.
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I1-9 Pressions de service « MOP »:

La pression de service ou la pression maximale de service (Maximum Operating Pressure

« MOP ») est la pression effective maximale du fluide dans la canalisation, exprimée en

« bar », qui est admissible en utilisation continue. Sa détermination tient en compte le type de

fluide transporté (gaz ou eau), les dimension du tube et les caractéristiques de la résine avec

laquelle il est fabriqué (PES8O ou PE100). Cette pression est calculée d’apreés 1’équation

suivante:

Ou:
MRS :
C:
SDR :

MOP =20 MRS / [C (SDR-1)] ................ -2

Contrainte maximale requise, exprimée en MPa.

Facteur de service (ou facteur de sécurité), un parametre d’une valeur supérieur
a 1, dépend du type de résine et des conditions d’utilisation du tube ainsi que le
type du fluide transporté. La norme ISO 12162 [23] spécifie, en fonction de
I’application finale du réseau, une valeur minimale a la température 20°C pour
les résines PESO et PE100. Pour les réseaux de transport de I’eau (ou autre en
relation avec) C > 1,25, tandis que pour les réseaux de transport du gaz C > 2.
Rapport des dimensions nominales (Standard Dimension Ratio) est le rapport
entre le diamétre extérieur et 1’épaisseur nominaux du tube

(SDR = dy/e,) [58, 59].

Dans le domaine de transport de 1’eau, la pression maximale de service peut étre appelée

¢galement la pression nominale « PN » (voir Tableau I1-4).

Pour les réseaux de gaz, chaque pays utilise une pression de service « MOP » spécifique,

en fonction du facteur de service « C » choisi (C > 2). Dans ce cas, la pression maximale

autorisée est del6 bars (voir Tableau II-5).

Tableau I1-4 : Pression de service pour les réseaux d’eau, calculée avec C=1,25 [60].

SDR 7,4 9 11 13,6 17 21 26 33
MRS (MPa) Pression nominale (bar)
10 25 20 16 12,5 10 8 6 5
8 20 16 12,5 10 8 6 5 4
6,3 16 12,5 10 8 6,3 5 4 3,2




Tableau II-5 : Pression de service pour les réseaux de gaz, calculée avec C=2 [34].

SDR 7,4 9 11 13,6 17 21 26 33
MRS (MPa) Pression maximale de service (bar)

10 16 12,5 10 8 6,3 5 4 3,2

8 12,5 10 8 6,3 5 4 3,2 2,5

La pression maximale de service est définie pour une température de 20°C. Le transport
des fluides a des températures plus élevées que 20°C nécessite la réduction de la pression afin
de préserver la méme durée de vie du tube. Cette opération, appelée « détimbrage »,
s’effectue par ’application d’un facteur de réduction F (T) (facteur de détimbrage). Ce
dernier, de valeur inférieur a 1, varie en fonction de la température et le type de résine PE

(voir Tableau I1-6) [59].

Tableau II-6 : Facteur de détimbrage pour le PE80 et le PE100 [59]

Température (°C) Facteur de détimbrage F (T)
20 1,00
30 0,87
40 0,74

I1-10 Fabricants de résines PE pour les tubes :

Les sociétés « EXXONMOBIL », « INEOS », « DOW CHEMICAL », « TOTAL
PETROCHEMICALS », « BASELL », « SABIC » et « BORIALIS » sont parmi les plus
grands fabricants de PEHD dans le monde [20].

En Algérie, depuis le début de I’année 2006, I’ENIP a travers sa filiale « POLYMED » a
Skikda commence a produire le PEHD pour une capacité de 130 000 tonnes/an, dont 40 000
tonnes/an sont prévues pour la fabrication des tubes [4]. Du moment que les grades de PEHD
pour les tubes ne sont pas encore commercialisés, les fabricants algériens de tubes continuent
d’importer de la matiére premiere d’Europe. Pour la fabrication des tubes de gaz, la
SONELGAZ autorise I’utilisation uniquement des grades homologués par le laboratoire

national des essais « LNE » en France (voir Tableau II-17) [61].
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Tableau II-7 : Grades des résines PE80 et PE100 homologués par LNE [61].

Composition

Composition

Nom commercial de base de repérage Classe Fabricant Pays

Finathene 3802 Black X PESO
Finathéne LF38YSCF (jaune) X (PEMD)
Finathéne 3802 Blue X

Total

Pertroche- Belgique

Finathéne XS10 Black X PE100 micals
Finathéne XS 10 YS (jaune) X (PEHD)
Finathéne XS10H (bleu roi) X
Eltex Tub 171 (noir) X PESO
Eltex K3820/20 (jaune) X (PEMD)
Eltex k3820/40 (bleu) X

Ineos Belgique
Eltex Tub 121 (noir) X
Eltex B4922/20 (jaune) X (EEII{OS)
Eltex Tub 124 (bleu roi) X
Borstar ME3440 (noir) X PER0
Borstar ME3446 (jaune) X (PEMD)
Borstar ME3445 (bleu) X

Borealis Suede

Borstar HE3490-LS (noir) X PE100
Borstar HE3496-LS (jaune) X (PEHD)
Borstar HE 3495-LS (bleu) X
Hostalen GM 5010 T3 Black X PERO
Hostalen GM5010 T3 SYellow X (PEHD)
Hostalen GM5010 T3 Sblue X

Basell Allemagne
Hostalen CRP 100 Black X
Hostalen CRP 100S Yellow X PE100
Hostalen CRP 1008 Blue X (PEHD)
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CHAPITRE III:
RECYCLAGE DES
TUBES EN POLYETHYLENE




IIT RCYCLAGE DES TUBES EN POLYETHYLENE :
ITI-1 Généralité sur le recyclage des plastiques :

Plusieurs types de recyclage existent : la valorisation énergétique qui consiste a récupérer
la chaleur produite par la combustion des polyméres, la valorisation matiére premiére qui
permet de dépolymériser par processus chimique les déchets plastiques puis de synthétiser de
nouveaux polymeres, enfin le recyclage mécanique qui constitue la voie de recyclage la moins
polluante et la plus intéressante du point de vue économique. Il s’agit de 1’opération globale
consistant en la production d’une nouvelle matiére a partir d’un déchet par des moyens
physiques. Le déchet est broyé puis transformé en produit fini ou bien en granulé. Dans ce
cas, il n’y a pas de destruction majeure de la structure chimique du matériau, tout au plus
quelques modifications de ses propriétés physiques. Le recyclage mécanique est extrémement
simple quand le déchet est constitué d’une seule résine a savoir les déchets générés lors de la

transformation du matériau [62].

La dégradation des propriétés d’un matériau lors de sa premiére transformation reste
minime en respectant les paramétres de mise en ceuvre tandis que plusieurs cycles de
transformation conduisent a la détérioration de ses propriétés. Ces dernicres peuvent étre

maintenues par I’addition des stabilisants en quantités appropriées.

Les applications du recyclé sont choisies en fonction de sa qualité qui elle-méme dépend
de I’origine des déchets et des procédés mis en ceuvre pour les recycler. Le recyclé peut étre
utilisé seul ou mélangé avec la maticre vierge afin de produire un matériau avec des propriétés

satisfaisantes.

L’utilisation des mélanges (vierge/recyclé) est trés courante dans [’industrie de
transformation des plastiques. Le probléme principal, relié¢ a cette pratique, est de choisir la

quantité optimale du recyclé a ajouter a la matiere vierge [63].

I11-2 Effet du recyclage sur les propriétés du PE :

La dégradation des propriétés du PE peut se faire principalement lors de la mise en oeuvre
et en cours d’usage. Durant la mise en ceuvre, le PE peut subir des changements dans sa
structure moléculaire ou chimique et dans sa morphologie. Ceci peut étre di a la dégradation
thermomécanique et thermo-oxydante du matériau. La température élevée requise pour la
transformation, les cisaillements mécaniques et la présence de 1’oxygene, méme en faible
quantité, sont les facteurs majeurs de dégradation durant la transformation. Le fait de recycler
(la multiplication des opérations de mise en ceuvre) conduit en général a rendre le phénomene

beaucoup plus sensible [64].
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Les deux réactions, la dégradation mécanique et thermo-oxydante, conduisent a la scission
des chaines polymériques et a la réticulation et la formation des branchements. La scission des
chaines ameéne a la diminution du poids moléculaire et de la viscosité, tandis que le
branchement et la réticulation ameénent a 1’augmentation du poids moléculaire et de la

viscosité et donc a la diminution de 1’écoulement du polymere a 1’état fondu [63].

La scission et le branchement et la réticulation sont des phénoménes qui se produisent
simultanément. La dominance de 1’un par rapport a 1’autre dépend de plusieurs facteurs, parmi
eux :

- Type de catalyseur utilisé dans la fabrication du PE : Dans le cas du PE de
Ziegler Natta, la scission des chaines est favorisée, tandis que dans le cas du PE de
Phillips c’est la réticulation qui prédomine [65].

- Branchement moléculaire : La scission des chaines est prédominante dans les
résines co-polymeres, tandis que la réticulation est dominante dans les résines
homopolymeres [66].

- Température: Il a ét€¢ montré qu’en général la réticulation prédomine a des
températures faibles et la scission a des température €levées [67].

- Temps de résidence : L’augmentation du temps de résidence favorise la scission des

chaines [68].

Il a été supposé que les chaines de haut poids moléculaire sont préférentiellement brisées,
di aux contraintes de cisaillement, et que les courtes chaines participent dans les réactions de
branchement. Les petites chaines résultantes de la réaction de scission se réarrangent en
structure plus compacte ce qui ameéne a I’augmentation du taux de cristallinité, et par

conséquent a la diminution de la résistance a 1I’impact [69].

La réticulation améne a la formation des molécules de grande taille insolubles, appelées

« gel », et donc a une inhomogénéité dans le polymere a I’état fondu [70].

Tous les changements provoqués par les réactions de scission et de branchement et
réticulation peuvent altérer les propriétés du produit fini, et donc modifier ses performances
finales ainsi que sa durée de service. Dans ce cas, I’é¢tude de I’effet du recyclage sur les

propriétés du PE est tres utile.

Plusieurs travaux de recherches [65, 71] ont été dirigés dans ce sens, parmi eux ceux cités
ci-apres.

= Zahavich et coll [71] ont étudi¢ I’effet de plusieurs cycles d’extrusion sur les

propriétés d’un PEHD homopolymeére et d’'un PEHD co-polymére. D’aprés les
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résultats obtenus, la résistance a la fissuration sous contraintes environnementales
« ESCR » diminue en fonction du nombre de cycle d’extrusion, mais d’une manicre
trés importante dans le PEHD co-polymeére que dans le PEHD homopolymére. Ceci a
été expliqué par la diminution du poids moléculaire et du degré d’enchevétrement
dans le PEHD co-polymere, ce qui a permis une diffusion un peu plus importante du
tensioactif. Une légere augmentation du taux de cristallinité a été aussi observée dans
les deux types de PEHD ainsi qu’un ¢largissement de la distribution des masses
moléculaires, mais d’'une maniere plus importante dans le PEHD homopolymeére que
dans le PEHD co-polymére, ce qui a été expliqué d’étre dii au procédé de
polymérisation [71].

= Papaspyrides et coll [65] ont montré que I’indice de fluidité¢ « IF » du PEHD, grade
utilisé pour la fabrication des cageots de bouteilles de lait, diminue en fonction du
nombre de cycle d’extrusion. Ceci a été expliqué par la réaction de réticulation qui est
due au procédé Phillips de polymérisation. La méme constatation a été faite pour
I’allongement a la rupture qui est due a la réticulation des chaines conduisant a la

diminution du volume libre et a I’augmentation de la fragilité [65].

III-3 Role de I’antioxydant dans I’empéchement de la dégradation thermo-
oxydante du PE:

Lors de la transformation du PE, les contraintes mécaniques exercées par la vis, la
température élevée et la présence des traces de catalyseur ou d’impuretés induisent des
coupures de chaines conduisant a la formation des radicaux trés réactifs (R) (selon la
réaction 1). Ces derniers réagissent trés rapidement avec ’oxygéne atmosphérique pour
donner des radicaux peroxydes (ROO") (selon la réaction 2). Ces radicaux se transforment
facilement en hydroperoxydes (ROOH) par I’arrachement d’un atome d’hydrogéne du
polymeére (RH) (selon la réaction 3). Les hydroperoxydes se décomposent en des espeéces
radicalaires tres réactives (RO’ et (OH) qui attaquent facilement les chaines polymériques

conduisant a une réaction accélérée en chaines (les réactions 5 et 6) [72]. Ce processus peut

étre interrompue par 1’addition de 1’antioxydant.

Aux premieres étapes (1 a 3), la réaction d’oxydation est lente, la période correspondante
est appelée « période d’induction ». Apres la décomposition des hydroperoxydes, elle devient

trés rapide (4 a 6) puis se ralentie une deuxiéme fois comme illustré par la Figure I1I-1a.

L’incorporation de I’antioxydant permet de prolonger la période d’induction et donc de
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retarder I’étape d’accélération de I’oxydation en créant une étape additionnelle qui s’appelle
« étape d’épuisement de 1’antioxydant » (voir Figure III-1b). Le temps écoulé dans cette étape
dépend du type et de la quantité d’antioxydant additionné [73].

R-H — R+H................... (1)

R+ O, — ROO................ (2)

ROO'+RH __, ROOH+R....(3)

ROOH — RO +OH.........(4)
RO' +RH —— ROH+R.......(5)
‘OH+RH __, HO+R........ (6)

L’antioxydant est ajout¢ non seulement pour protéger le polymeére durant sa
transformation mais aussi durant sa durée de service. En général, cette stabilisation initiale
n’est pas suffisante pour porter le matériau a travers une re-transformation et une deuxiéme

durée d’application, ce qui nécessite la re-stabilisation du matériau recyclé.

Il a ét¢ démontré que le déchet de PEHD, dans des conditions de stabilisation appropriée,

peut étre recyclé dix fois sans aucun degré important de dégradation [74].

Afin de montrer le role de ’antioxydant dans 1’empéchement de la détérioration des
propriétés du PE durant le recyclage, Abad et coll [67] ont étudié¢ I’effet de plusieurs cycles
d’extrusion sur les propriétés du PEBD et du PEHD, en présence et en absence de
I’antioxydant. D’apres les résultats obtenus, le poids moléculaire du PEHD diminue en
fonction du nombre de cycle d’extrusion (di a la scission des chaines), mais cette diminution
est moins importante apres la stabilisation. Celui du PEBD augmente (di a la réticulation des
chaines), mais diminue légérement aprés I’ajout de 1’antioxydant. Il a été conclu que
I’antioxydant est plus efficace pour empécher la réticulation que pour empécher la scission

des chaines.

Quant aux propriétés mécaniques, il a été constaté que 1’allongement a la rupture diminue
et que la contrainte a la rupture et le module d’¢lasticité augmentent en fonction du nombre de

cycle dans les deux types de PE. Aprées la stabilisation, ces propriétés restent inchangées.

Le taux de cristallinit¢ (mesuré par la DSC) et la température de fusion des deux

polymeéres, avec ou sans antioxydant, ne sont pas affectés par les cycles d’extrusion.
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Figure III-1 : Courbe typique de la thermo-oxydation du polyéthyléne [73]

(a) En absence de I’antioxydant, (b) En présence de I’antioxydant
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Abad et coll [67] ont conclu que la faible diminution du poids moléculaire et le
changement dans la structure chimique du PE (exemple : la formation du groupement C=0)
n’altérent pas le taux de cristallinité et que ces changements affectent principalement la partie

amorphe du matériau.

I11-4 Mélanges (PE vierge / PE recyclé) :

L’amélioration des propriétés dégradées du PE recyclé peut étre faite non seulement par
I’adition des stabilisants mais aussi par 1’ajout du matériau vierge. Le mélangeage du vierge
avec le recyclé peut donner d’excellents résultats, si cette opération est bien menée. L’ajout
des chaines longues (le polymeére vierge) et des additifs protecteurs, évitant la poursuite de la
dégradation, a un PE dégradé (présente un faible poids moléculaire et une faible résistance au
choc) peut étre suffisant pour redonner aux mélanges des propriétés identiques a celles du

matériau vierge.

Généralement, les propriétés rhéologiques et mécaniques des mélanges (vierge/recyclé)
n’obéissent pas a la loi d’additivité et sont au-dessous de celles prévues sur la base d’une loi
linéaire de composition. Dans d’autres cas, des minima sont aussi observés dans les courbes
propriétés-composition. Ce comportement est le résultat de la formation des fractions
réticulées et des groupements oxygénés qui sont dus au phénomene de dégradation. Ceci peut
modifier énormément la compatibilité entre le recyclé et le vierge, et par conséquent toutes les

propriétés de ses mélanges [63].

Des études, effectuées par Pattankul et coll [75] sur les mélanges de PE vierge et PE
recyclé (grades pour les bouteilles), ont montré que les valeurs de la résistance et
I’allongement a la rupture sont au-dessous de ce qui est prévu sur la base d’une loi linéaire de
composition et montrent qu’elles suivent une loi inverse des mélanges, ce qui signifie qu’une
petite quantité de PE recyclé peut réduire énormément les propriétés du PE. Ceci a été
expliqué par la morphologie différente de la phase cristalline du PE recyclé et par la présence

d’autres composants et de quelques réticulations dans le PE recyclé [75].

Les groupements oxygénés affectent aussi le vieillissement du matériau, ce qui explique
pourquoi le recyclé est beaucoup plus sensible a la dégradation, durant la re-transformation et
I’exposition a 1’extérieur, que le matériau vierge correspondant. Donc, le temps de formation
des craquelures diminue avec le pourcentage du PE recyclé de méme que la durée de vie du

matériau.
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La faible quantité des stabilisants restante dans le PE recyclé a aussi un effet non

négligeable. La stabilité¢ d’un mélange (50/50) % peut étre réduite de 40 %.

Les propriétés des mélanges (PE vierge /PE recyclé) dépendent non seulement de la
quantit¢ du recyclé mais aussi de sa tendance a la dégradation (la qualité du PE recyclé).

Donc, de bonnes propriétés peuvent €tre obtenues, lorsque la dégradation est limitée [63].

ITI-5 Recyclage des déchets de tubes en PE :
IT1-5-1 Généralité sur le recyclage des déchets de tubes en plastique :

Les déchets de tubes en plastique proviennent de trois sources différentes a savoir la
production, I’installation et la post-consommation. IlIs sont généralement recyclés et le

matériau ainsi obtenu est utilisé dans la fabrication de nouveaux tubes.

a) Déchets de production :

Ces déchets sont générés lors de la fabrication des tubes. IL s’agit des tubes rejetés
présentant des défauts, des purges, des chutes de démarrage et d’arrét de I’extrudeuse et des
échantillons pour le contrdle de la qualité du produit fini. Ils sont homogenes et généralement
trés peu souillés. Le plus souvent, ces déchets sont directement recyclés chez le fabricant en

des tubes utilisés dans des applications similaires [76].

b) Déchets d’installation :
Les chutes issues de I’installation des tubes peuvent étre aussi recyclées. Ces déchets sont
traités, en fonction de leur degré de propreté, comme ceux issus de la production. La collecte

de ce type de déchets a vu le jour ces derniéres années [76].

¢) Déchets de post-consommation :

Vu la nouveauté de I’industrie de tubes en plastique (depuis les années 50 pour le PVC) et
la longue durée de vie de ces tube (de 50 a 100 ans), la quantité entrant dans le flux de déchets
de post-consommation est aujourd’hui trés minime, mais une augmentation graduelle est
prévue au cours des prochaines décennies, du moment qu’un nombre croissant de tubes aura
atteint le seuil de leur premiére vie. Plusieurs associations européennes et nationales ont lancé
des programmes pour la collecte et le recyclage des déchets de post-consommation provenant
des projets de rénovation. Parmi ces associations : I’association européenne des fabricants de
tubes et des raccords en plastique (The European Plastics Pipes and Fittings Association
« TEPPFA ») et I’association hollandaise des fabricants de tubes en plastique (Dutch
Association of Plastic Pipes Manufacturers « FKS »). Ces programmes ont permis la

récupération de 3000 a 3500 tonnes de tubes et de raccords chaque année, aux Pays-Bas.
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En 2002, plus de 10 millions de kilos de tubes en Europe (30 % plus que I’année
précédente), dont la plus importante quantité est constituée de tube en PVC (2/3 de la
collection), ont été collectés par TEPPFA. Alors qu’ en 2004, plus de 5600 de tonnes de

déchets de post-consommation de tubes en PVC ont été recyclés.

Le PVC résultant de cette opération est généralement utilisé¢ dans la fabrication des tubes
« tri-couchey, dont la couche du milieu est composée de PVC recyclé tandis que les deux
autres couches ne contiennent que du PVC vierge. La teneur en recyclé, dans ce cas, peut étre
équivalent a 60 % en poids. Ces tubes sont généralement destinés pour I’assainissement par

gravité [77].

Sombatsompop et Thongsang [78] ont étudié 1’effet de 1’incorporation du recyclé de tubes
en PVC sur les propriétés du PVC vierge. Les résultats obtenus ont montré une augmentation
de la viscosité, pas de changement dans le gonflement du jonc a la sortie de la filiére et une
bonne résistance a la traction et a I’impact, lorsque la concentration du PVC recyclé augmente
de 0 a 80 %. Une diminution de la température de transition vitreuse et de la température de

dégradation a été également observée en fonction du taux de recyclé [78].

IT1-5-2 Déchets de production des tubes en PE :
En raison de leur importante quantité, les déchets issus de la production des tubes en PE

constituent un probléme tres sérieux chez les fabricants de tubes de grand diamétre.

Une ligne d’extrusion pour la gamme de tubes de 160 jusqu'a 400 mm de diametre
comprend généralement deux bacs a vide et trois bacs de refroidissement chacun de 6 ml de
long afin d’assurer un refroidissement optimal du tube. Généralement, la meilleure
stabilisation des dimensions du tube a lieu aprés la derniere étape de son refroidissement.
Donc, lors du démarrage de I’extrudeuse, la quantité produite de déchets peut atteindre 30 ml

ou plus. Suivant le Tableau III-1, I’équivalent de cette quantité en kilos est trés important.

Le taux de déchets de production varie d’un fabricant a un autre, en fonction de la maitrise

du processus de fabrication.
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Tableau III-1: Poids théorique par métre linéaire des tubes en PE100 utilisés
pour ’adduction en eau potable [79].

Pression nominale : 10 bars Pression nominale : 16 bars
(PN10) (PN16)
Diamétre Enai Evai
extérieur nl(: ::;lel: Poids ngj‘r::;?ll: Poids
nominal (mm) (Kg/ml) (mm) (Kg/ml)
(mm)
160 9,5 4,570 14,6 6,750
200 11,9 7,150 18,2 10,600
250 14,8 11,100 22,7 16,400
315 18,7 17,700 28,6 26,000
400 23,7 28,400 36,3 42,000
500 29,7 44,200 454 65,500

IT1-5-3 Utilisation des déchets de production dans les systémes de tubes de gaz et d’eau
potable :

Les normes internationales et européennes en vigueur [47, 58, 59, 80] autorisent
I’utilisation du PE recyclé dans les systémes de tubes de pression, comme pour le gaz et I’eau
potable, mais uniquement celui issu de la récupération des déchets de tubes d’origine interne
(chaque fabricant utilise son propre déchet). L utilisation des déchets provenant des sources

extérieures est strictement interdite par ces mémes normes.

Selon 1’association des fabricants de résines PE100 pour les tubes en Europe « PE100+
Association », les déchets de production des tubes peuvent répondre a toutes les exigences de
performance et peuvent étre introduits a 100 % dans la fabrication des tubes destinés a la
méme application, du moment que la dégradation des résines PE durant le processus de

fabrication des tubes est minime [81].

D’apres les nouvelles normes algériennes [5,6], les résines, provenant du recyclage des
déchets de production interne des tubes pour le gaz et 1’eau potable, peuvent étre réintroduites
dans le méme cycle de transformation. Ces normes affirment aussi que le pourcentage utilisé
de ces maticres dépend de la qualité de la résine vierge de base, et que les mélanges ainsi
préparés doivent répondre a toutes les exigences établies. Les matiéres recyclées provenant

des sources extérieures sont interdites.

Bien que I'utilisation des déchets de production est autorisée par les normes algériennes,

cette possibilité est interdite par la société « SONELGAZ » [7]. Les fabricants algériens des
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tubes de gaz sont obligés d’obéir a cette exigence du moment que leurs produits sont

actuellement homologués par cet organisme.

Quant aux tubes destinés a 1’adduction en eau potable, le taux maximal de recyclé
d’origine interne autorisé est de ’ordre de 5 %, conformément au réglement établi par le
ministére des ressources en eau en collaboration avec 1’association des fabricants de tubes en

plastique « AFTP » [8].

Aux U.S.A, les normes nationales autorisent ’utilisation des déchets de production dans
les systemes de tubes de pression, telles que la norme « ASTM D2513 » (Standard
Specification for Thermoplastic Gas Pressure Pipe, Tubing and Fittings) appliquée pour les
tubes de gaz. D’apres cette dernicre, les résines récupérées doivent répondre aux exigences
suivantes:

= ¢tre issues des déchets d’origine interne ;

= ¢&tre propres et cette propreté doit étre maintenue durant toutes les étapes de recyclage

en évitant tout genre de contamination ;

= ¢tre de la méme classe ou d’une classe supérieure que la résine vierge (exemple : les

résines PE100 récupérées peuvent €tre utilisées avec les résines vierges PE100 ou

PES0) [82].

En réponse a ces exigences, I’institut de tubes en plastique (Plastic Pipe Institute « PPI »)
a établi une procédure saine, a travers la note technique « TN30 », pour I’incorporation de ces
résines dans le processus de fabrication des tubes de gaz. Selon cette note, le taux optimal
ajouté a la résine vierge doit étre déterminé par le fabricant en se basant sur les résultats des
différents tests assurant la conformité a la norme ASTM D2513 [82]. Cette note technique a
¢été récemment révisée par PPI en précisant ce taux optimal qui représente 30 % en poids [83].
La note « TN30 » affirme que les déchets de tubes qui ne sont pas noirs et stockés a
I’extérieur pendant plus de 2 ans, a partir de leur date de fabrication, ne font pas partie des
déchets de production autorisés. C’est pourquoi les conditions de stockage de ces déchets
doivent étre respectées par les fabricants. D’aprés la méme note, ces derniers doivent établir
des procédures et des instructions pour le recyclage de leurs déchets afin de garantir un
processus sans effets négatifs sur la qualité du tube. Ce processus doit comprendre les étapes
suivantes :

* nettoyage des déchets de tubes a recycler afin d’enlever toutes contaminations telles

que la saleté, la boue et les cailloux, de I’intérieur et I’extérieur des tubes ;

= e séchage indispensable ;
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réduction de la taille des tubes en les découpant en trongons a 1’aide des scies
¢lectriques (exemple : scie rotatives et scie a ruban) afin de facilité leur introduction
dans le broyeur ;

introduction des trongons de tubes dans un broyeur bien nettoyé afin de les réduire en
copeaux ;

le broyat résultant peut étre directement convoyé vers la trémie de 1’extrudeuse pour le
granuler ou stocké afin de le mélanger avec la résine vierge. Dans ce cas, I’extrudeuse
doit étre menu d’un systéme de filtrage afin d’éviter le passage d’éventuelles
impuretés ;

le stockage doit étre fait dans des silos bien identifiés et couverts afin de préserver la
propreté¢ du matériau ;

les tubes comprenant le recyclé doivent étre identifiés, par exemple, par un label

supplémentaire [82, 83].
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CHAPITREIV:




IV PARTIE EXPERIMENTALE :

Dans ce chapitre nous présentons notre étude expérimentale qui est divisée en deux

parties :

- la premiére consiste a étudier 1’effet de plusieurs cycles d’extrusion sur les propriétés
des tubes en polyéthyléne destinés aux réseaux de distribution du gaz et de 1’eau
potable ;

- la deuxiéme est consacrée a 1’étude de I’effet du taux de recyclé ajouté a la résine

vierge sur les propriétés de ces tubes.
Le plan de travail ainsi suivi est présenté ci-apres.

Les différentes techniques expérimentales utilisées et leurs conditions opératoires, ainsi

que les voies d’exploitation des résultats sont aussi exposées dans ce chapitre.
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PLAN DE TRAVAIL

Préparation des
mélanges vierge/recyclé

Résine PESO vierge
a base de PEMD « Cq »

<
«

\ 4

Taux de recyclé « Tj»

Extrusion du tube
40 x 3,7mm

Nombre de cycle « C i »
To=0% Y il
TjH: Tj +10 %
vJ=Oa9
) 4
Extrusion du tube «Ci1» i
40 x 3,7 mm Broyage et granulation
1=0a6
v
Caractérisations
A 4 4 A 4 A 4
Caractérisation Caractérisation Caractérisation Caractérisation
spectroscopique physico-mécanique thermique rhéologique
v A 4 A 4 A 4 A 4 v
IRTF DRX Microscopie IF FRR Facteur de
optique BARUS

v 4

TIO Retrait a chaud

A 4 A 4 A 4 A 4
Masse volumique Traction Résistance SCGR
hydrostatique
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I'V-1 Matériaux utilisés:

Le matériau utilisé est une résine PE concue pour la fabrication des tubes destinés a la
distribution du gaz et de ’eau potable. Elle est utilisée par 1’unit¢ « MAPROGAZ » a
El-Eulma, spécialisée dans la fabrication de ce type de tubes. Elle est & base de PEMD et
d’autres additifs a savoir I’antioxydant (Irganox 1010) ajouté en une quantité de 0,2 % et le
noir de carbone en une quantité de 2 a 2,5 %. Le grade ainsi utilisé est un produit de la société
« TOTAL PETROCHEMICALS », connu sous le nom « Finathene 3802 Black ». Il
appartient a la classe PE80, conformément a la valeur de sa contrainte minimale requise
« MRS » qui est égale a 8§ MPa. Cette valeur a été déterminée a partir des courbes de

régression présentées dans la Figure IV-1.

Les résines, jaune et bleue, utilisées pour I’identification des tubes sont a base de PE de
méme type que la résine noire. Elles contiennent aussi un anti-UV ajouté en une quantité de
0,1 %. Ces résines sont connues sous les noms « Finathene LF38 YSCF » et « Finathene 3802

Blue » respectivement.

Les différentes caractéristiques des résines utilisées sont résumées dans le Tableau IV-1.

Contrainte (MPa)
T . 20°C
10 o K - - - :-h'-“-_
- - - - . -JL
L3 - |
- 60 °C 1
- [ pe—— _pe b .
6 =yragen T - ¥
- o  —— 80°C -
iy
eTr— |
s
4 i
OL1s,50ans = 9,3 MPa :
OLpL97,5%50ans = 8,7 MPa 1
]
2 Eﬂ
10' 10’ 10° 10° 10° 10°

Temps de runture (h)

Figure IV-1 : Courbes de régression du grade Finathene 3802 Black [84].
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Tableau IV-1 : Caractéristiques des résines utilisées [85].

Nom de la résine

Caractéristiques
Finathene 3802 Black | Finathene 3802 Blue | Finathene LF38 YSCF
Couleur Noire Bleue Jaune
Masse volumique a 23°C,
olem’ (ISO 1183) 0,948 0,941 0,967
IF 190°C/2,16kg, g/10min
(ISO1133) 0,20 0,20 0,15
IF 190°C/5kg, g/10min
(1SO1133) 0,92 0,75 0,92
IF 190°C/21,6 kg, g/10min
(IS0 1133) 18 18 17
Teneur en noir de carbone, (%) 225 . .
(IS0 6964) ’
Dispersion du noir de carbone
< — —
(ISO18553) Note <3
Dispersion des pigments . < <
(ISO18553) Note<3 Note <3
Teneur en eau, ppm <300 . .
(ISO12118) -
Temps d’induction a >302a200°C . .
I’oxydation, min, (EN728) >20a210°C
Température de fusion, °C (1) 127 - -
Enthalpie de fusion, J/g (1) 152 - -—-
ESCR (F50), h (2),
(ASTMD1693) =700
Contrainte au seuil
d’écoulement (50 mm/min), 18 - -
MPa, (ISO 527)
Contrainte a la rupture 3 . .
(50mm/min), MPa, (ISO 527)
Allongement a la rupture =~ 700 . .
(50mm/min), %, (ISO 527)
Module d’élasticité 700 . .

(Imm/min), MPa, (ISO178)

(1) Déterminée par DSC

(2) Déterminée a 70°C avec une solution d> ANTAROX a 35%.
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IV-2 Fabrication des tubes:

La résine PE80 est transformée en tubes (dexy = 40 mm, e = 3,7 mm) par un procédé
d’extrusion dans une extrudeuse monovis (D = 88,5 mm, L/D = 24) de marque
« HENSCHEL » (disponible a 1’unit¢ « MAPROGAZ ») d’une capacité maximale de

110 kg/heure. Les différents parameétres d’extrusion sont présentés dans le Tableau IV-2.

Les tubes sont identifiés au moyen d’une co-extrudeuse de la méme marque.

Tableau IV-2: Paramétres d’extrusion des tubes 40 x 3,7 mm

Pression Température de I’eau
(bac a vide) (refroidissement)

de 18524220 °C 92 tr/min - 0,2 bar 20 °C

Températures d’extrusion | Vitesse de la vis

I'V-3 Recyclage des tubes :
Les tubes ainsi produits ont subi un recyclage mécanique réalisé au niveau de la société de

récupération du plastique « HEDFI » a El-Eulma.

Le procédé consiste a laver puis découper les tubes en trongons a 1’aide d’une scie
¢lectrique. Ces trongons sont ensuite broyés au moyen d’un broyeur. La granulation du broyat
obtenu est effectuée dans une extrudeuse—granuleuse double vis de marque « BANDERA ».
Cette extrudeuse est équipée d’un changeur de filtre a vérin. Le systéme de filtrage permet
d’empécher les granulés de matiere non fondus ou d’autres impuretés de se retrouver dans
I’extrudat. Les paramétres d’extrusion sont les suivants :

- température d’extrusion : de 220 a 250°C ;

- vitesse des vis: 13 tr/min.

Les extrudats sont refroidis dans un bac a eau avant d’étre transformés en granulés au
moyen d’une coupeuse. Ces granulés, considérés comme étant le premier cycle d’extrusion,
sont ensuite transformés en tubes par le méme procédé et utilisant les mémes parametres
d’extrusion que la résine vierge. Les tubes obtenus sont traités de la méme maniére et avec les
mémes conditions décrites ci-dessus. Ces opérations ont été répétées six fois sans aucun
changement dans toutes les conditions. Par conséquent le nombre total de cycle d’extrusion,

auquel la résine vierge est soumise, est égale a 7.
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IV-4 Fabrication des tubes a base de mélanges (vierge/recyclé) :

Les granulés issus du premier procédé¢ de recyclage sont mélangés avec la résine vierge a
des taux de 10 a 90 % en poids avec un pas de 10. Des tubes, de mémes dimensions, sont
fabriqués avec ces mélanges en utilisant les mémes parameétres d’extrusion que la résine

vierge.

IV-5 Essais de caractérisation :

Des échantillons sont prélevés sur les tubes des différents cycles et des différents
mélanges (vierge/recyclé) afin de leur faire subir les différents tests de caractérisation,
conformément aux normes et aux réglements [7, 8, 48, 86] appliqués pour le contrdle de la

qualité des tubes en PE qui sont destinés a la distribution du gaz et de I’eau potable.

Ces tests ont été réalisés au niveau du laboratoire de MAPROGAZ et au laboratoire
physico-chimie des hauts polyméres a 'université « Ferhat ABBAS », a I’exception de

quelques tests.

IV-5-1 Détermination des propriétés rhéologiques :
Les propriétés rhéologiques (I’indice de fluidité, le rapport des vitesses d’écoulement et le
gonflement du jonc a la sortie de la filicre) ont été déterminées au moyen d’un plastometre

d’extrusion de marque « KAYENESS » modéle « D7053 » (température maximale : 300°C).

Comme prescrit par la norme ISO1133 [87], les essais ont été effectués a la température

190 °C en utilisant une filiere de 8 mm de longueur et de 2,095 mm de diamétre.

1V-5-1-1 Indice de fluidité « IF »:
L’indice de fluidité a chaud et en masse « IF » est la quantité de matiére traversant une
filiere normalisée sous I’action d’une charge spécifique pendant un temps donné et a une

température fixée. L’IF est donné, en gramme par 10 minutes, par la formule suivante :

600 m
IF(T, Mmnom ) = T i IvV-1
t
Ou:
T  :température d’essai en degrés Celsius.

M, ,m: charge nominale en kilogrammes.
m : masse moyenne des extrudat en grammes.

t : intervalle de temps entre deux coupes en secondes.
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600 : facteur utilis¢é pour convertir les grammes par seconde en gramme par

10 minutes.

La charge utilisée pour cette détermination est de Skg.

Les résultats sont exprimés par la moyenne arithmétique des cinq mesures.

1V-5-1-2 Gonflement du jonc a la sortie de la filiére :
Par le gonflement, on désigne le fait d’un extrudat présente un diameétre plus grand que

celui de la filiére.

Apres la mesure du diametre des extrudats qui sont obtenus lors de la mesure de I'IF
utilisant la charge Skg, le gonflement de chacun, appelé également le facteur de Barus « B »,

est calculé comme suit :

d :diametre de I’extrudat apres refroidissement.

D : diamétre de la filiere.
Les résultats sont exprimés en pourcentage par la moyenne arithmétique des cinq mesures.

IV-5-1-3 Rapport des vitesses d’écoulement (Flow Rate Ratio « FRR ») :
Le rapport des vitesses d’écoulement « FRR » est le rapport entre deux valeurs de I’'IF

obtenues pour deux charges différentes m; et m, a la méme température :

IF (T, ml)
FRR= ——MMM ... IV-3

IF (1, my

T : température d’essai.
m; : charge la plus grande.

m,; : charge la moins grande.

Ce rapport est généralement utilisé en tant qu’indicateur du comportement rhéologique

d’un matériau thermoplastique influencé par la distribution des masses moléculaires [87].

Les charges utilisées pour la réalisation de ce test sont : 2,16 et 21,6 kg. La détermination

de I’'IF pour chaque charge a été effectuée suivant la méme méthode prescrite précédemment.
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Le FRR est exprimé par le rapport entre les moyennes arithmétiques des cinq mesures

pour chaque charge.

IV-5-2 Détermination des propriétés physico-mécaniques :
IV-5-2-1 Détermination de la masse volumique :

La méthode du pycnometre est la méthode qui a été utilisée pour la détermination de la
masse volumique des différents échantillons conformément a la norme ISO 1183 [88]. Cette
détermination a été effectuée a la température 23°C utilisant un pycnometre a capillaire de

25 ml de capacité et I’éthanol, de grande pureté, comme liquide d’immersion des échantillons.

La masse volumique de chaque échantillon de matiére « Ps», exprimée en glem’, est

calculée d’apres 1’équation suivante :

Ou:

my : masse de I’échantillon en grammes. Elle est égale a la masse du pycnometre
contenant 1’échantillon moins celle du pycnométre vide.

m; : masse de 1’éthanol nécessaire pour remplir le pycnometre en grammes. Elle est
¢gale a la masse du pycnometre rempli de 1’éthanol moins celle du pycnométre
vide.

m,; : masse de 1’éthanol nécessaire pour remplir le pycnometre contenant 1’échantillon.
Elle est égale a la masse du pycnometre contenant I’échantillon et 1’éthanol
moins celle du pycnometre contenant uniquement 1’échantillon.

P1 : masse volumique, en g/em’, de I’éthanol calculée par la méme méthode et a la
méme température en utilisant de 1’eau distillée.

1V-5-2-2 Propriétés en traction :
La méthode utilisée est celle prescrite par la norme ISO 6259-3 [89] pour déterminer les

caractéristiques en traction des tubes en polyoléfines.

L’essai a été réalis¢é a la température 23 °C et a la vitesse de 100 mm/min, comme
préconis¢ dans les normes [48,86], a 1’aide d’une machine de traction de marque
« ZWICK 1445 » assistée par microordinateur (cellule de force 10 kN, vitesse maximale de la

traverse 1000 mm/min).
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Trois bandes sont prélevées dans le tube de telle maniére qu’elles soient régulierement
réparties le long de la circonférence du tube comme le montre le Schéma IV-2. Ces bandes

sont découpées parallelement a 1’axe du tube a 1’aide d’une scie électrique.

Au milieu de chaque bande, une éprouvette est prélevée par découpage a 1’aide d’un
emporte-piece, ayant le profile représenté par la Figure IV-3, appliqué sur la face interne de la

bande et en exergant une pression suffisante a I’aide d’une presse manuelle.

Schéma IV-2 : Prélévement des éprouvettes sur tube [89].

r SRS _ S_— S
f ——Nk‘ ; )J/
7 | y ’
m I o {
| —/ A ¥
Y \*

A=115mm, B=52+ Imm, C=33 £2mm, D=6+ 04 mm, E= 14 £ Imm, F=25+2 mm

Figure IV-3 : Profil et dimensions des éprouvettes prélevées sur tube [88].

Les courbes contrainte/déformation enregistrées permettent de déterminer divers
parametres caractérisant le materiau, tels que : la contrainte au seuil d’écoulement « Gy » , la

contrainte a la rupture « 6, », I’allongement a la rupture « & », le module d’élasticité « E » et

le I’énergie a la rupture « wy ».
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Ces paramétres sont calculés d’aprés les formules IV-5 a IV-8 :

c=F/A ... V-5

Ou:

G : contrainte au seuil d’écoulement « Gy » ou a la rupture « 6, » en mégapascals

(MPa).
F : force au seuil d’écoulement ou a la rupture en Newtons.
A : surface de la section droite initiale en millimetres carrés.
& =[(L-Ly)/Le] x100........... Iv-6

Ou:

€ : allongement a la rupture en pour cent.

L, : distance initiale entre mors en millimeétres.

L : distance a la rupture entre mors en millimetres.

E=Ac/Ag ............ V-7

Ou:

E : représente la pente de la premiére partie linéaire de la courbe contrainte/déformation.
Ao : différence entre deux valeurs de « 6 », choisies dans la partie linéaire de la courbe

contrainte/déformation.

Ag : différence entre les deux valeurs de déformation correspondantes aux contraintes

choisies.

W, : représente 1’aire entre la courbe et 1’axe des abscisses.

Les résultats sont exprimés par la moyenne arithmétique des 15 mesures effectuées sur

cinq échantillons de tube (trois mesures par échantillon).

1V-5-2-3 Résistance a la pression hydrostatique :
L’essai a été réalisé suivant la méthode décrite par la norme EN921 [90] pour déterminer

la résistance a une pression interne constante d’eau et a une température constante. Elle
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s’applique aux tubes, raccords et assemblages en matieres thermoplastiques destinés au

transport des fluides.

L’échantillon de tube est placé entre deux embouts qui sont ensuite fixés a ses extrémités
comme le montre la Figure IV-4. La longueur des échantillons est choisie de maniére que la
longueur entre les embouts « L » (longueur libre) soit égale a au moins trois fois le diameétre

extérieur du tube.

Tube

Embout

Figure IV-4: Schéma d’un échantillon de tube placé entre embouts.

Apres avoir étre remplis d’eau, trois échantillons (menus des embouts) sont suspendus
verticalement dans un bain d’eau, de marque « ABAY » a la température 80°C en les

raccordant a un générateur de pression d’eau de marque « RITTAL ».

Aprés un temps de conditionnement de trois heures au minimum, les échantillons sont

soumis a une pression d’eau calculée selon la formule suivante :

2xe
P=10xo6x — ... IV-9
d-e

P : pression appliquée en bar.

G : contrainte circonférentielle induite dans la paroi du tube par la pression appliquée en

mégapascals (MPa).
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d: diamétre extérieur moyen dans la longueur libre de I’échantillon mesuré en
millimetre .

€ : ¢paisseur minimale dans la longueur libre de 1’échantillon mesurée en millimétre.

Deux niveaux de contrainte « 6 » ont été utilisés : 4,5 et 4 MPa. Les temps d’essai

correspondants sont respectivement 165 et 1000 heures au minimum.

1V-5-2-4 Résistance a la propagation lente de fissures « SCGR » :

La méthode d’essai a la virole, prescrite par la norme ISO 13480 [44], est la méthode
utilisée pour la détermination de la résistance a la propagation lente de fissures. La norme
ISO 13480 est appliquée aux tubes en PE d’épaisseur inférieure ou égale a 5 mm, c’est le cas

de nos échantillons.

Trois trongons de tubes de 100 mm de longueur sont soumis a une déformation
circonférentielle constante induite par 1’insertion d’une virole, de dimensions spécifiées, dans
chacun d’eux (voir Figure IV-5). Cette virole est complétement enfoncée dans le tube a I’aide

d’une presse manuelle.

Figure IV-5 : Insertion de la virole dans
I’échantillon de tube.

La déformation circonférentielle, exprimée en pourcentage, a été calculée selon la formule

suivante :

D, -D,

™M
I
4
[y
=]
=]
-
<
—_
(e]

Ou:
D, : diamétre extérieur initial du tube en millimétres.

D, : diamétre extérieur de I’extrémité déformée du tube en millimétres.

Les valeurs de « € » ainsi calculées pour chaque cycle et chaque mélange sont figurées

dans les Tableaux D1 et D2 (voir annexe D).
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A I’endroit ou se trouve I’encoche prévue sur la virole, une petite rainure radiale (longueur
«L» entre 9 et 11 mm) est réalisée sur I’extrémité déformée du tube traversant sa paroi a

I’aide d’une presse manuelle et d’un dispositif d’entaillage approprié.

Les échantillons, menus des viroles, sont ensuite immergés verticalement dans un bain
d’une solution aqueuse chauffée a la température 80 °C. Cette solution, d’une concentration
de 5 % en poids, est préparée par la dilution d’un liquide tensioactif dans de 1’eau distillée.
« Teepol » est le nom commercial du liquide tensioactif utilisé. Il s’agit de Nonyl-phenoxy

(ethyleneoxy) ethanol neutre type détergent.

La longueur de I’entaille « L » de chaque échantillon est mesurée toutes les 24 heures afin

de déterminer sa propagation si elle a lieu.

IV-5-3 Détermination des caractéristiques thermiques :
IV-5-3-1 Retrait a chaud :
La mesure du retrait longitudinal a chaud a été effectuée dans 1’air selon la méthode « B »

décrite par la norme EN 743 [91] qui est appliquée aux tubes en matiéres thermoplastiques.

Sur chaque échantillon de tube, de 200 mm de longueur, deux repaires circonférentiels
sont tracés de manicre que la distance entre eux soit 100 mm et que 1’un des deux soit distant
de 10 mm de I'une des extrémités de 1’échantillon. Apres leur conditionnement a la
température 23 °C (pendant 2 heures), les échantillons sont placés sur un lit de talc utilisé
pour éviter le contact direct de ces échantillons avec le support métallique. Les échantillons
sont ensuite introduits dans une étuve, de marque « HERAEUS » (température maximale
300°C), chauffée a la température 110 °C. Apres un temps de chauffage d’une heure, les

échantillons sont exposés a I’air a la température 23 °C jusqu’ a qu’il soient refroidis.

Le retrait, exprimé en pourcentage, est calculé selon la formule suivante :

AL

AL =L, -L.

Ly: distance initiale entre repaires, en millimétres.
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L : plus petite distance mesurée entre repaires, aprés le chauffage, le long de la
circonférence de I’échantillon en millimétres.

Les résultats sont exprimés par la moyenne arithmétique des cinq mesures.

1V-5-3-2 Temps d’induction a I’oxydation « TIO » :
La mesure du temps d’induction a l’oxydation « TIO » a pour bute de déterminer
I’efficacité de la quantité d’antioxydant, présente dans le matériau, dans I’empéchement de la

dégradation thermo-oxydante du matériau.

La détermination du TIO de nos échantillons a été effectuée selon la méthode isotherme
décrite par la norme EN 728 [92], appliquée aux résines polyoléfines utilisées pour ou

prélevées sur les tubes et les raccords.

Le calorimétre différentiel a balayage « DSC » utilisé est de marque « SETARAM » type
« DSC131 » disponible au laboratoire de la société « TUBEX » a Oran.

Quinze milligrammes d’échantillon de matiére, portés par un creuset ouvert en aluminium,
est chauffé a la température 210°C a la vitesse de 20 °C/min sous un courant de nitrogéne de
50 ml/min. Apres la stabilisation de la température, I’échantillon est exposé¢ a un flux

d’oxygene de méme débit.

Le temps d’induction a I’oxydation «t» est la durée (en minute) séparant 1’instant
d’alimentation en oxygene « t;» et le temps « t;» correspondant au point d’intersection du
prolongement de la ligne de base et du prolongement de la tangente a la monté du pic

exothermique a son point de pente maximale (le point « B » représenté sur la Figure IV-6).
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4Q° - et la différence de flux de chaleur.

Figure IV-6 : Exemple de thermogramme de la thermo-oxydation du PE [92].

IV-5-4 Détermination des caractéristiques spectroscopiques :
1V-5-4-1 Dispersion du noir de carbone :

La méthode utilisée est celle prescrite par la norme ISO 18553 [93] pour la détermination
du degré de dispersion du noir de carbone dans les tubes, les raccords et les compositions a

base de polyoléfines avec une teneur en noir de carbone inférieure a 3 %.

Six petits échantillons de matiére sont prélevés dans différentes parties du tube ensuite
écrasés entre deux lames en verre (pour microscope) a la température 200 °C en exercant une
pression suffisante a 1’aide d’une presse de manicre a obtenir des films minces sous forme de
disques d’épaisseur uniforme. Chacun des six films obtenus est examiné au microscope
optique de marque « MOTIC TOP VIEW 2000 » avec un agrandissement de 400 fois. Ce
microscope est équipé d’un oculaire micrométrique qui sert a mesurer la taille des
agglomérats observés. La mesure est faite suivant la plus grande dimension, en négligeant
celle inférieure a Sum. Les agglomérats de chaque film sont ensuite classés suivant le
Tableau F1 (voir annexe F). Selon le nombre d’agglomérats de chaque classe, une note de 0 a
7 est attribuée a chaque film, en utilisant ce méme tableau. Le degré de dispersion du noir de
carbone de I’échantillon de tube est exprimé par la moyenne arithmétique des six notes ainsi

obtenues.
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1V-5-4-2 Infrarouge a transformée de Fourier « IRTF »:

L’analyse spectroscopique IRTF a été réalisée dans le but d’identifier les liaisons et les
groupements fonctionnels formés apres les différents cycles d’extrusion et apres 1’adition du
recyclé a notre résine vierge. L appareil utilisé est un spectrométre a transformée de Fourier
de marque « PERKIN- ELMER ». La résolution est de 4 cm™' pour un domaine d’étude de 400
44000 cm’™.

Les films soumis a 1’analyse sont préparés par solvatation a la température de 110°C,

utilisant le xyléne comme solvant.

1V-5-4-3 Diffraction des rayons X « DRX » :
L’analyse par la diffraction des rayons X « DRX » a été effectuée dans le but de

déterminer le taux de cristallinité de nos différents échantillons.

Le dispositif expérimental utilisé est un diffractométre de marque « D8 ADVENCED
BRUKER », disponible a I’université de Jijel. L’intervalle de scan de « 20 » (angle de Bragg)
est de 6° a 30°, qui est le méme pour tous les échantillons. Lors de cette analyse, 1’échantillon

est irradi¢ par un faisceau monochromatique de longueur d’onde « A » = 1,54 A°.

Le spectre de diffraction est obtenu en enregistrant I’intensité des raies diffractées en

fonction de 1’angle de diffraction.

Les échantillons soumis a cette analyse sont sous forme de films minces préparés par

solvatation.
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V RESULTATS ET DISCUSSIONS :
Ce chapitre est consacré a 1’analyse des résultats obtenus a la suite des différents essais
effectués, ainsi qu’une étude comparative avec ce qui est exigé par les normes, appliquées

dans les domaines de distribution du gaz et de 1’eau potable.

V-1 Etude des propriétés rhéologiques :
a) Influence du nombre de cycle d’extrusion :

D’apres les valeurs de I’indice de fluidité « IF », représentées en fonction du nombre de
cycle d’extrusion dans la Figure V-1, on remarque une légére augmentation de I’IF a partir du
2™ cycle. Cette faible augmentation est probablement due a la scission de certaines chaines
macromoléculaires, provoquée par les contraintes mécaniques durant les cycles d’extrusion.

On remarque aussi que toutes les valeurs de I’IF sont proches I’'une de 1’autre, ce qui assure

une bonne compatibilité au soudage entre les échantillons des différents cycles.

Les résultats du test de gonflement du jonc a la sortie de la filiere montrent que celui-ci est
trés peu affecté par le nombre de cycle d’extrusion, ce qui est bien illustré par la Figure V-2.
D’apres cette derniere, le facteur de Barus « B » diminue 1égérement en fonction du nombre
de cycle d’extrusion. Ceci peut étre expliqué par la légere diminution du poids moléculaire

provoquée par le phénomene de scission de quelques chaines macromoléculaires.

L’étude de la variation du rapport des vitesses d’écoulement « FRR » en fonction du
nombre de cycle d’extrusion montre que celui-ci reste presque inchangé jusqu’au 7°™ cycle,
comme le présente la Figure V-3. La faible diminution du FRR au 1% cycle, observée d’aprés
la méme figure, est due a I’augmentation de la valeur de I’'IF mesurée pour le poids de 2,16 kg
d’un ordre un peu plus important par rapport a I’augmentation de la valeur mesurée pour le
poids de 21,6 kg (voir Tableau Alen annexe). Ceci peut étre expliqué par la diminution de la
longueur de certaines chaines de haut poids moléculaire qui sont les premiéres a étre rompues
durant le cycle de transformation conduisant & un faible changement dans la distribution des

masses moléculaires [69].
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Figure V-1 : Variation de I’indice de fluidité en fonction
du nombre de cycle d’extrusion
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Figure V-2 : Variation du facteur de Barus en fonction
du nombre de cycle d’extrusion
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Figure V-3: Variation du rapport des vitesses d’écoulement « FRR »
en fonction du nombre de cycle d’extrusion

b) Influence du taux de recyclé :

D’apres la Figure V-4, présentant la variation de 1’indice de fluidité en fonction du taux de
recyclé, on remarque que 1’addition du recyclé a la résine vierge, méme a des pourcentages
¢levés, n’a pas d’influence sur I’IF. La méme chose a été observée d’apres les résultats de
I’étude de I’effet du taux de recyclé sur le gonflement du jonc a la sortie de la filiére, comme

indiqué dans la Figure V-5.

En ce qui concerne 1’étude de la variation du rapport des vitesses d’écoulement « FRR »
en fonction du taux de recyclé, la Figure V-6 montre que le FRR n’a pas changé en

augmentant le pourcentage de recyclé dans le mélange (vierge/recyclé).

Ces résultats permettent de constater que les propriétés rhéologiques de notre résine ne

sont pas affectées par la quantité du recyclé ainsi additionnée.
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Figure V-4 : Variation de I’indice de fluidité en fonction du taux
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Figure V-5 : Variation du facteur de Barus en fonction du taux
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Figure V-6: Variation du rapport des vitesses d’écoulement « FRR »
en fonction du taux de recyclé dans le mélange.

V-2 Etude des propriétés physico-mécaniques :
V-2-1 Masse volumique :
a) Influence du nombre de cycle d’extrusion :
D’apres les résultats de I’étude de la variation de la masse volumique en fonction du
nombre de cycle d’extrusion, représentés dans la FigureV-7, on remarque que la masse

volumique ne présente aucun changement jusqu’au 7°™ cycle.

b) Influence du taux de recyclé :

La variation de la masse volumique en fonction du taux de recyclé est représentée dans la
Figure V-8. D’apres les résultats obtenus, on constate que la masse volumique reste presque la
méme lorsque on augmente la quantité¢ de recyclé dans le mélange. Ceci montre que cette

propriété n’est pas affectée par I’incorporation du recyclé méme a des taux élevés.
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V-2-2 Propriétés en traction :
a) Influence du nombre de cycle d’extrusion :

Les propriétés en traction a savoir: la contrainte au seuil d’écoulement « Gy», la

contrainte a la rupture « 6, », I’allongement a la rupture « &, », le module d’¢lasticité¢ « E » et
I’énergie a la rupture « w, » ont été déterminés a partir des courbes contrainte-déformation de
forme similaire a celle enregistrée pour ’échantillon du 1% cycle, représentée dans la

Figure V-9.

10
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¥ T | y L 1
o 250 500 730 1000
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Figure V-9 : Courbe contrainte-déformation d’un échantillon du 1* cycle.

D’apres la Figure V-10, présentant la variation de la contrainte au seuil d’écoulement en
fonction du nombre de cycle de transformation, on constate que cette propriété ne montre pas

de changement jusqu’au 7°™ cycle.

De méme, la contrainte a la rupture n’est pas affectée par le nombre de cycle de

transformation, comme le montre la Figure V-11.

Quand a I’allongement a la rupture, aucune influence du nombre de cycle n’est observée
sur celle-ci, et cela d’apres la Figure V-12. Le méme comportement a été noté¢ d’apres les
résultats de I’étude de I’effet du nombre de cycle d’extrusion sur le module d’élasticité,

comme I’indique la Figure V-13.

Selon la Figure V-14, I’énergie a la rupture n’a présenté aucun changement en fonction du

nombre de cycle de transformation.

80



éme

Tous ces résultats montrent que les propriétés en traction sont maintenues jusqu’au 7

cycle d’extrusion.
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Figure V-10: Variation de la contrainte au seuil d’écoulement
en fonction du nombre de cycle d’extrusion
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Figure V-11 : Variation de la contrainte a la rupture en fonction
du nombre de cycle d’extrusion
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Figure V-12 : Variation de la déformation a la rupture en fonction
du nombre de cycle d’extrusion
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Figure V-13 : Variation du module d’élasticité en fonction
du nombre de cycle d’extrusion
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Figure V-14 : Variation de I’énergie a la rupture en fonction
du nombre de cycle d’extrusion

b) Influence du taux de recyclé :
Les résultats de I’étude de la variation de la contrainte au seuil d’écoulement « Gy », de la
contrainte a la rupture « 6, », de 1’allongement a la rupture « &.», du module d’¢lasticité

« E » et de I’énergie a la rupture « w, » en fonction du taux de recyclé sont représentés dans
les Figures V-15 a V-19 respectivement. D’aprées ces figures, on constate que 1’addition du
recyclé a la résine vierge, méme a des pourcentages €levés (Jusqu'a 90 %), n’a pas d’influence

sur la totalité de ces propriétés.
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Figure V-15 : Variation de la contrainte au seuil d’écoulement
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Figure V-16 : Variation de la contrainte a la rupture en fonction
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Figure V-17 : Variation de la déformation a la rupture en fonction
du taux de recyclé dans le mélange
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Figure V-18 : Variation du module d’élasticité en fonction du taux
de recyclé dans le mélange
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Figure V-19 : Variation de I’énergie a la rupture en fonction
du taux de recyclé dans le mélange

V-2-3 Résistance a la pression hydrostatique:
a) Influence du nombre de cycle d’extrusion :

Les échantillons de tous les cycles d’extrusion sont soumis a 1’essai de pression
hydrostatique pour la durée de 165 heures, le temps minimal demandé par les normes en
vigueur [48, 86]. Apres cette période d’exposition a la pression d’essai (voir Tableau V-1),

aucune rupture n’a été observée pour I’ensemble de ces échantillons.

Dans le but de mieux apprécier la résistance de nos échantillons, la durée d’essai a été
prolongée volontairement jusqu' a 500 heures (3 fois plus que la durée minimale exigée) pour
les échantillons du 1%, du 2°™ et du 7°™ cycle (voir Tableau V-1). D’aprés les résultats
obtenus, ces échantillons ont montré une bonne résistance a la pression d’essai pendant toute

cette période.

Afin de compléter cette étude, ces mémes échantillons ont été soumis a un niveau
inférieur de contrainte pendant une durée plus longue de 1’ordre de 1000 heures (voir
Tableau V-1), conformément aux normes. Apres ce temps, on a remarqué que les échantillons
du 1%, du 2°™ et méme du 7°™ cycle montrent toujours un bon aspect (pas de rupture),

comme le présente la Figure V-20.

Les tubes présentent donc une bonne tenue a la pression hydrostatique jusqu’au 7™ cycle.
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Tableau V-1 : Conditions d’essai de pression hydrostatique effectué sur
les échantillons des différents cycles.

Nombre de cycle 1 2 3 4 5 6 7
Durée d’essai (h) | 165 | 500 | 1000 | 165 | 500 | 1000 | 165 | 165 | 165 | 165 165 | 500 | 1000
Contrainte
circonférentielle 4,5 4,5 4,0 45 | 45 4,0 4,5 4,5 4,5 4,5 4,5 4,5 4,0
(MPa)
Pression (bar) 9,5 9,5 8,2 93 | 93 8,4 9,0 9,4 9,1 9,4 9,6 9,6 8,2

Figure V-20 : Photo d’un échantillon du 7°™ cycle
soumis a I’essai de pression pendant 1000 h.

b) Influence du taux de recyclé :

L’essai de pression hydrostatique a été aussi réalis¢ sur I’ensemble des échantillons des

mélanges (vierge/recyclé) pour une durée de 165 h, dont les conditions sont regroupées dans

le Tableau V-2. D’aprés les résultats obtenus, ces échantillons ont montré une bonne

résistance a la pression d’essai pendant toutes les 165 h.

On constate que I’augmentation du taux de recyclé dans le mélange méme jusqu'a 90 %

n’a pas affecté la résistance hydrostatique de nos tubes.
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Tableau V-2 : Conditions d’essai de pression hydrostatique effectué sur
les échantillons des mélanges (vierge/recyclé)

Taux de recycle

(%) 0 10 | 20 | 30 | 40 | 50 | 60 | 70 | 80 | 90 | 100

Durée d’essai (h) | 165 | 165 | 165 | 165 | 165 | 165 | 165 | 165 | 165 | 165 | 165

Contrainte
circonférentielle | 45 | 45 | 45 | 45 | 45 | 45 | 45 | 45 | 45 | 45 |45
(MPa)

Pression (bar) 95196 | 93 |98 |96 |94 |94 |91 |96 92|93

V-2-4 Résistance a la fissuration lente sous contrainte mécanique:
a) Influence du nombre de cycle d’extrusion :

D’aprés la norme ISO 13480 [44], appliquée pour le test de fissuration lente sous
contrainte mécanique, la vitesse maximale autorisée de propagation de la fissure est de I’ordre
de 10 mm/jour pour une durée minimale de 7 jours. C’est pourquoi les échantillons des

différents cycles sont soumis a 1’essai pour cette durée.

Pour I’ensemble de ces échantillons, on a constaté qu’il n’ y a pas de propagation des

fissures pendant les 7 jours (voir Tableau D1 en annexe).

Pour une meilleure appréciation de ce résultat, I’essai a été effectué pour une durée plus
longue (30 jours, 4 fois plus que la durée minimale exigée), les échantillons ainsi sélectionnés
2éme

sont ceux du 1¢, du 2°™ et du 7°™ cycle. Pour le 1¢ et le 2°™, aucune propagation de fissure

n’a été observée pendant 30 jours. Alors que pour le 7°™ cycle, une propagation de I’ordre de
6,1 mm (voir la Figure V-21) a été relevée au 21°™ jour sur un des trois échantillons de ce
cycle (voir Tableau D1 en annexe). Ceci est probablement dii a la coupure de quelques

chaines polymériques durant les cycles de transformation.

Cette propagation est considérée étre négligeable en comparaison avec ce qui exigé par les
normes. Par conséquent, le nombre de cycle de transformation n’a pas d’effet important sur la

résistance de nos tubes a la propagation lente de fissure.
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Figure V- 21 : Propagation de la fissure
observée sur un échantillon du 7°™ cycle

b) Influence du taux de recyclé :
Apres une durée de 7 jours, on a constaté qu’il n’y a aucune propagation des fissures pour
I’ensemble des échantillons des mélanges (vierge/recycl€) (voir Tableau D2 en annexe), ce

qui montre leur bonne tenue a la fissuration pendant toute cette période.

La résistance de nos tubes a la propagation des fissures est maintenue méme si le recyclé

est utilisé a des concentrations élevées.

V-3 Etude des propriétés thermiques :
V-3-1 Retrait a chaud:
a) Influence du nombre de cycle d’extrusion :

D’apres les résultats de 1’étude de la variation du retrait a chaud en fonction du nombre de
cycle de transformation, on constate que les tubes présentent presque le méme retrait jusqu'au
7™ cycle, comme le montre la Figure V-22.

Selon cette figure, on remarque aussi que les valeurs obtenues, de I’ordre de 1,2 % en
moyenne, sont largement inférieures a la valeur maximale autorisée par les normes en vigueur

qui est de ’ordre de 3 % [48, 86]. Par conséquent, le nombre de cycle de transformation

n’affecte pas le retrait a chaud de nos tubes.

b) Influence du taux de recyclé :
En ce qui concerne I’étude de la variation du retrait & chaud en fonction du taux de
recyclé, les résultats, illustrés par la Figure V-23, montrent que 1’augmentation de la teneur en

recyclé jusqu'a 90 % n’a pas d’influence sur le retrait a chaud des tubes.
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Figure V-22 : Variation du retrait a chaud en fonction
du nombre de cycle d’extrusion
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Figure V-23 : Variation du retrait a chaud en fonction
du taux de recycle dans le mélange
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V-3-2 Temps d’induction a ’oxydation :
a) Influence du nombre de cycle d’extrusion :

Le temps d’induction a I’oxydation « TIO » des échantillons des différents cycles a été
déterminé a partir des thermogrammes enregistrés par la technique de DSC a la température
210°C, celui de I’échantillon du 1 cycle est présenté dans la Figure V-24. D’aprés les
résultats obtenus, résumés dans le Tableau V-3, on remarque que le TIO diminue avec
I’augmentation du nombre de cycle. Ceci est di a la consommation de 1’antioxydant durant

les cycles de transformation, empéchant ainsi la dégradation thermo-oxydante de notre résine.

Selon les normes en vigueur, la valeur du TIO déterminée a la température 200°C doit étre
supérieur a 20 min afin de garantir une bonne résistance des tubes a 1’oxydation [48, 86]. En
se basant sur le résultat de I’étude effectuée par Godon [94] qui a montré que le temps
d’induction a ’oxydation diminue de 59 % lorsque on augmente la température de 200 a
210°C, les valeurs de TIO obtenues a la température 210°C, plus particulicrement celles
déterminées pour le 5™ et le 6™ cycle, sont supérieures & la limite demandée a la
température 200°C.

Afin de confirmer ces résultats, I’échantillon du 7°™ cycle a été soumis a I’essai a la
température 200°C. Le résultat obtenu montre que le TIO dépasse les 20 min (test a été arrété
lorsque le TIO a atteint 24 min). Ceci nous permet de constater que les valeurs du temps
d’induction a I’oxydation des échantillons du 5™, du 6™ et méme du 7°™ cycle dépassent
largement le temps minimal exigé par les normes. Par conséquent, la quantité d’antioxydant

restante aprés 7 cycles d’extrusion est suffisante pour garantir une bonne protection de nos

tubes contre la dégradation thermo-oxydante.

b) Influence du taux de recyclé :

Les valeurs du temps d’induction a I’oxydation des échantillons des différents mélanges
(vierge/recyclé) sont résumées dans le Tableau V-4. D’aprés ces résultats, on remarque que le
TIO n’est pas affecté par I’addition du recyclé. On remarque €galement que toutes les valeurs
du TIO sont supérieures a 20 min. Par conséquent, la totalit¢ des échantillons de tubes

présentent une bonne stabilité a 1’oxydation.
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Figure V-24 : Thermogramme de DSC enregistré pour I’échantillon du 1* cycle.

Tableau V-3: Temps d’induction a I’oxydation mesuré a la température 210°C
pour des différents cycles d’extrusion

Nombre de cycle 0 1 2 3 4 5 6 7
. > 20 min
TIO (min) 43 33 26 25 22 19 14 4200°C

Tableau V-4 : Temps d’induction a ’oxydation mesuré a la température 210°C

pour les mélanges (vierge/recyclé)

Taux de recyclé (%)
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33
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26
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V-4 Etude des propriétés spectroscopiques :
V-4-1 Dispersion du noir de carbone :
a) Influence du nombre de cycle d’extrusion :

Les notes calculées pour les différents cycles d’extrusion, suivant le nombre et la taille des
agglomérats observés (voir la Figure V-25), sont figurées dans le Tableau V-5 (les résultats
détaillés sont présentés dans le Tableau F2, en annexe). D’apres ces résultats, on constate une
augmentation en fonction du nombre de cycle qui est due a 1’agglomération du noir de

carbone.

Généralement, la dispersion du noir de carbone dans la matrice du polymere s’améliore
durant le cycle de transformation, dii a la diminution de la taille des agglomérats qui se brisent
sous I’effet de cisaillement. Donc, la constatation ci-dessus peut €tre expliquée par le faible
cisaillement induit durant la granulation (vitesse de rotation des vis est de I’ordre de 13
tr/min), ce qui a conduit a la réduction de la distance entre les particules de noir de carbone et

par conséquent a la création de forts liens entre eux.

11 est noté aussi que malgre cette augmentation avec le cycle de transformation, la note n’a

pas dépassé la valeur maximale autorisée par les normes en vigueur qui est égale a 3 [48, 86].

9,7 pm 9,7 pnm

Figure V-25 : Agglomération du noir de carbone
(observation au microscope optique)

93



b) Influence du taux de recyclé :

La dispersion du noir de carbone dans la matrice de la résine n’est pas affectée par la

quantit¢ du recyclé ajoutée du moment que la moyenne des notes (calculées pour chaque

mélange (vierge/ recyclé) reste presque inchangée en augmentant le taux de recyclé (voir

Tableau V-6).

Tableau V-5 : Notes calculées pour les différents cycles d’extrusion

Nombre de cycle 0 1 2 3 4 5 6 7
Note moyenne 1,9 2,1 2,3 2,5 2,6 2,5 2,5 2,6
Tableau V-6 : Notes calculées pour les mélanges (vierge/recyclé)
Taux de recyclé (%) 0 20 40 60 80 100
Note moyenne 2,1 2,0 1,9 2,0 2,0 2,3

V-4-2 Infrarouge a transformée de Fourier « IRTF »:

a) Influence du ombre de cycle d’extrusion:

D’apres le spectre d’infrarouge enregistré pour la résine vierge, présenté dans la
Figure V-26, on remarque la présence des différents pics caractéristiques du PE, tels que le
pic de déformation de la liaison (C-H) qui apparait dans la région entre 2850 et 2950 cm™,
celui du groupement (CH,) observé entre 1450 et 1480 cm™ et le pic caractéristique de la

structure linéaire du PE (CH,), qui apparait entre 716 et 725 cm’™ .

D’apreés ce méme spectre, on constate également I’apparition un pic de faible intensité
dans la région entre 1720 et 1730 cm'correspondant a la déformation du groupement

carbonyle (C=0), ce qui est probablement dii a la présence de I’antioxydant dans notre résine.

94



60

Transmittance

40

(CHy)

(CH)

I I I I I I T I
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500

Nombre d’onde (cm™)

Figure V-26 : Spectre IRTF de la résine vierge

Apres la comparaison entre le spectre de la résine vierge et les spectres obtenus pour les
différents cycles d’extrusion, illustrés par les Figure V-27 et V-28, on constate la présence des
mémes pics caractéristiques d’intensités presque similaires, et cela dans la totalité des spectres

(les spectres des autres cycles sont regroupés dans la Figure G en annexe).

Ces résultats montrent qu’il n’y a pas de changement notable dans la structure chimique
de notre résine, ce qui confirme 1’efficacité de I’antioxydant dans 1’empéchement de la
dégradation thermo-oxydante jusqu’au 7°™ cycle. Ceci est en accord avec les résultats de

I’analyse par la technique de DSC
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Figure V-28 : Spectres IRTF de la résine vierge et des cycles 5 et 7
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b) Influence du taux de recyclé :

Les Figures V-29 et V-30, présentant les spectres d’infrarouge enregistrés pour les

différents mélanges (vierge /recyclé), montrent que les pics caractéristiques de notre résine

sont les méme dans 1’ensemble de ces spectres. D’apres ceci, on constate que I’addition du

recyclé a la résine vierge, méme a des taux élevés, ne présente aucun changement dans la

structure chimique de notre résine.

Transmittance
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N
o
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50

(100/0) % N N

- f / i
L | |

1 (8020) % Ul

W W’M\ ‘/F\vf\/_“—v“”*v*\ “,/f’\,/

] | I |
| 4l [ ‘\
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4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500
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Figure V-29 : Spectres IRTF des mélanges (vierge/recyclé) : 100/0, 80/20, 60/40.
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Figure V-30 : Spectres IRTF des mélanges (vierge/recyclé) : 40/60, 20/80, 0/100

V-4-3 Diffraction des rayons X « DRX » :
Le diagramme de diffraction des rayons X présente la variation de I’intensité transmise
par I’échantillon qui est la somme de I’intensité diffusée par la partie amorphe et celle

diffractée par la phase cristalline, en fonction de 1’angle de diffraction « 26 ».

La méthode utilisée pour la détermination du taux de cristallinité de nos différents
¢échantillons consiste a décomposer le diagramme a une partie amorphe et une cristalline,
ensuite a évaluer les aires correspondant a chaque partie. Le taux de cristallinité est donné par
le rapport de I’intensité diffracté (aire de la partie cristalline) a 1’intensité totale transmise (la

somme des aires correspondant a la partie amorphe et cristalline).

La difficult¢ de cette méthode réside dans la séparation des aires correspondant
respectivement a la diffusion et a la diffraction. Cette opération est donc délicate et ne conduit

qu’a une estimation.
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a) Influence du nombre de cycle d’extrusion :

Les valeurs du taux de cristallinité calculées pour les différents cycles de transformation a
partir des diagrammes de DRX (voir les Figures H1 a H3 en annexe) montrent que celui-ci
n’est pas affecté par le nombre de cycle, comme indiqué dans la Figure V-31. Ceci confirme

les résultats de I’é¢tude de ’effet des cycles de transformation sur la masse volumique.

b) Influence du taux de recyclé :
La méme constatation a été faite pour I’étude de la variation du taux de cristallinité en
fonction du taux de recyclé (voir la Figure V-32). Les diagrammes de DRX enregistrés pour

les échantillons des différents mélanges (vierge/recyclé) sont regroupés dans les Figures H4 et

HS5 en annexe.

100
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Figure V-31: Variation du taux de cristallinité en fonction
du nombre de cycle d’extrusion
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CONCLUSION GENERALE

Le présent travail a été réalisé dans le but d’étudier I’effet des cycles de transformation et

de I’incorporation de la matiére recyclée dans le processus de fabrication sur les propriétés

des tubes en PE destinés a la distribution du gaz et de 1’eau potable. L’analyse de I’ensemble

des résultats obtenus a partir des différents essais effectués nous a permis d’énoncer les

conclusions suivantes :

» Etude de I’effet du nombre de cycle de transformation :

Le gonflement du jonc a la sortie de la filiére est trés peu affecté par le nombre de
cycle de transformation de méme que I’indice de fluidité « IF » dont une légere
augmentation a été observée a partir du 2°™ cycle. Alors qu’aucun effet important
sur le rapport des vitesses d’écoulement « FRR » n’a été constaté jusqu’au 7™

cycle.

Le nombre de cycle n’a présenté aucune influence sur la masse volumique. Ceci a
été confirmé par les résultats de DRX qui n’ont montré aucun changement notable
du taux de cristallinité en fonction du nombre de cycle de transformation, ainsi que

par les résultats de 1’é¢tude de 1’effet des cycles sur I'IF.

Les propriétés en traction étudiées a savoir la contrainte au seuil d’écoulement, la
contrainte a la rupture, I’allongement a la rupture, le module d’élasticité et
I’énergie a la rupture ne sont pas affectées par les cycles de transformation. Par
conséquent, les propriétés des tubes a court terme, telles que la flexibilité, la

ductilité et la résistance a I’impact sont maintenues jusqu’au 7°™ cycle.

Quand aux propriétés a long terme, les tubes ont montré une tenue remarquable a
la pression hydrostatique et une bonne résistance a la fissuration lente méme

jusqu’au 7™ cycle de transformation.

Le retrait longitudinal a chaud des tubes n’est pas affecté¢ par les cycles de

transformation.

L’analyse par la DSC a montré que la quantité d’antioxydant restante, apres les
cycles de transformation, est suffisante pour garantir une bonne protection contre
la dégradation thermo-oxydante des tubes. Ce résultat a ét€¢ confirmé par 1’analyse
spectroscopique IRTF qui a montré I’absence d’altération chimique de notre

résine, telle que les groupements oxygénés.
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= D’apres les résultats de I’étude microscopique, la dispersion du noir de carbone

dans la matrice de la résine reste tolérable jusqu’au 7°™ cycle de transformation.

» Pour ce qui est I’étude de I’effet du taux de matiére recyclée incorporée, les résultats ont
montré que I’addition de la maticre recyclée a la résine vierge, méme a des taux élevés,

n’a présenté aucune influence sur la totalité des propriétés étudiées.

En résumé, on peut dire que les tubes a base de résine PEMD (PE80), destinés a la
distribution du gaz et de I’eau potable, peuvent étre recyclés six fois sans qu’il y ait un
changement notable dans leurs propriétés, ce qui assure leur conformité aux normes en
vigueur, et que la maticre, issue de la récupération des déchets de production, peut étre
réintroduite a des taux élevés dans le cycle de transformation sans affecté la qualité de ces

tubes. Ceci n’est valable que pour les déchets de la méme unité de transformation.
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PERSPECTIVES ET RECOMMANDATIONS

Dans le but d’enrichir ce travail, nous suggérons que dans le future il soit complété par
d’autres tests et aussi d’élargir notre domaine de recherche, comme de déterminer le seuil
optimal des cycles de transformation au-dela duquel il y aura détérioration des propriétés des

tubes.

Nous proposons également que les résultats obtenus soient généralisés aux autres types de
résines destinées a la fabrication des tubes pour la distribution de 1’eau potable et du gaz, a
savoir les résines PE80 bimodales et les résines PE100, du moment qu’elles sont plus

performantes que la résine étudiée.

Nous recommandons aussi que ces résultats soient pris en considération lors de la révision
des réglements techniques actuellement existés, ayant une relation avec ces domaines
d’applications, ce qui est tres i€ a I’élaboration des procédures assurant une bonne gestion des
déchets de production et une récupération avec la préservation de la bonne qualité de ces

déchets.
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Annexe A : Propriétés rhéologiques

Tableau A1 : Résultats d’essais rhéologiques effectués pour
les différents cycles de transformation.

Nombre de IF 216 IF; IF 216 _ Facteur de
ke (2/10min) | (¢/10min) | (¢/10min) | ¥R~ 1F26MFaie | g o
0 0,2055 0,98 +£0,010 20,65 100,47 1,52+ 0,007
1 0,2167 0,99 £ 0,011 20,75 95,73 1,50 + 0,003
2 0,2340 1,04 £0,011 22,21 94,91 1,46 £+ 0,003
3 0,2321 1,11 +0,017 22,01 94,77 1,44 £ 0,007
4 0,2395 1,14 £0,015 22,78 95,14 1,42 £0,006
5 0,2465 1,13 £0,007 23,28 94,55 1,42 £ 0,007
6 0,2520 1,18 +0,011 23,99 95,20 1,42 £ 0,007
7 0,2500 1,18 £ 0,010 23,75 95,10 1,39 + 0,005
Tableau A2 : Résultats d’essais rhéologiques effectués pour
les différents mélanges (vierge/recyclé).
Taux de IF 216 IF 5 IF216 _ Facteur de
recyclé (%) | (g/10min) (g/10min) | (g/10min) FRR =1F2,16/1F21,6 Barus
0 0,2167 0,99 £ 0,011 20,75 95,73 1,50 = 0,003
10 0,2016 1,00 £0,011 20,41 96,91 1,51 +£0,009
20 0,2106 1,00 £0,018 20,49 97,29 1,51 £ 0,005
30 0,2079 0,99 + 0,020 20,33 96,82 1,51 +£0,010
40 0,2116 1,02 £ 0,009 20,26 96,48 1,51 £ 0,005
50 0,2112 1,02 +0,014 20,34 96,86 1,49 £ 0,006
60 0,2160 1,03 +0,013 20,72 95,63 1,49 £ 0,008
70 0,2167 1,02 = 0,008 20,87 96,31 1,49 £ 0,007
80 0,2155 1,03 £ 0,008 20,50 95,12 1,49 £0,011
90 0,2173 1,03 +0,015 20,45 94,13 1,49 £ 0,005
100 0,2340 1,04 £ 0,011 22,21 94,91 1,46 £0,003
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Tableau B1 : Masse volumique mesurée

Annexe B : Masse volumique

pour les différents cycles
de transformation

Nombre Masse volumique
de cycle (g/cms)

0 0,945 + 0,002

1 0,946 + 0,002

2 0,944 + 0,001

3 0,944 + 0,002

4 0,946 + 0,003

5 0,949 + 0,001

6 0,950 + 0,002

7 0,948 + 0,002
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Tableau B2 : Masse volumique mesurée

pour les différents mélanges

(vierge/recyclé)
Taux de Masse volumique
recyclé (%) (g/cm3 )

0 0,946 + 0,002
20 0,946 + 0,001
40 0,944 + 0,001
60 0,946 + 0,003
80 0,947 + 0,002
100 0,944 + 0,001




Tableau C1 : Caractéristiques en traction déterminées pour

Annexes C : Propriétés en traction

les différents cycles de transformation

ﬁg’gﬁ: Gy (MPa) | G, (MPa) £, (%) E (MPa) wr (J)
1 19,61 £0,63 | 30,33 £ 1,46 | 848,58 £48,22 | 261,49 +£15,87 | 186,04 16,13
2 21,05+ 0,69 | 29,99 +£2,12 | 828,15+50,34 | 294,83 £23,18 | 189,57 £17,30
3 19,93 +£0,75 | 30,25+1,70 | 872,09 £38,18 | 264,36 £13,65 | 185,22+ 14,41
4 20,58 £0,55 | 30,28 £ 1,68 | 835,82 +68,18 | 306,68 +20,43 | 197,96 + 15,55
5 20,15+0,52 | 30,23 + 1,48 | 881,86 +28,53 | 271,79 + 14,64 194,42 + 9,83
6 19,31 £0,54 | 30,92 +£0,68 | 909,16 £26,04 | 260,03+ 15,92 | 200,26 +9,61
7 20,01 £0,38 | 31,080,806 | 881,20+41,58 | 284,04 + 17,29 199,61 £+ 8,72
Tableau C2 : Caractéristiques en traction déterminées pour
les différents mélanges (vierge/recyclé)
) eTc;'c’l’; (zf;) )| oymPa) | o (MPa) & (%) E (MPa) wr (J)

0 19,61 £0,78 | 30,33 £1,21 | 848,6+29,34 | 261,50+23,18 | 186,00 £14,30
10 20,63 +£0,57 | 32,81 £1,50 | 885,9+18,37 | 299,34 +18,77 | 207,93 £11,68
20 20,63 +£0,78 | 32,81+0,71 | 877,93 £26,45 | 259,98 £26,45 | 190,30 + 8,63
30 19,97 £0,70 | 31,82 +0,96 | 885,92 +£22,55 | 276,91 £22,44 | 204,29 £12,73
40 20,14 £ 0,40 | 30,87 +0,70 | 878,49 £29,45 | 258,25+15,86 | 209,16 +9,33
50 20,45+£0,64 | 32,5+1,42 | 874,07 +£2543 | 291,43 +14,19 | 201,51+ 14,19
60 20,30 £ 0,53 | 31,65+0,84 | 852,30 +£29,64 | 260,29 +14,52 | 182,72 £10,16
70 19,17 £ 0,69 | 30,98 +1,0 894,4 + 19,31 287,30 £14,25 | 182,98 £ 8,31
80 19,64 £ 0,34 | 30,63 £1,45 | 848,17 +£23,97 | 259,80 +23,97 | 191,27 £11,34
90 19,74 £0,54 | 31,33 £1,32 | 846,9 +28,43 276,90 £19,90 | 200,50 +12,90
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100 21,05 +£0,45

29,99 + 1,71

828,20 £ 28,22

294,80 £15,87

189,57 £15,13

Annexe D : Résistance a la fissuration lente sous contrainte mécanique

Tableau D1 : Déformation et longueur des entailles mesurées
pour les différents cycles de transformation

Nombre de cycle | £ (%) L(g:n (;.i) L(S:m 7)j) L g: Iﬁ)ﬁ) L g: nsl;)j)
9,82 9,00 9,00 9,00 9,00
1 9,92 9,10 9,10 9,10 9,10
9,81 9,00 9,00 9,00 9,00
9,94 9,80 9,80 9,80 9,80
2 9,69 9,40 9,40 9,40 9,40
10,06 9,49 9,49 9,49 9,49
7,06 9,87 9,87
3 7,18 10,10 10,10
7,31 10,28 10,28
9,90 9,38 9,38
4 10,15 9,58 9,58
9,78 9,79 9,79
9,30 10,53 10,53
5 9,17 10,30 10,30
9,30 10,58 10,58
9,80 9,99 9,99
6 9,80 9,62 9,62
10,04 9,32 9,32
11,22 10,70 10,70 10,70
7 11,10 9,75 9,75 15,85
11,35 10,80 10,80 10,80
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Tableau D2 : Déformation et longueur des entailles mesurées pour
les différents mélanges (vierge /recyclé)

Pyl sen | L@)@m | L) mm)
9,82 9,00 9,00
0 9,92 9,10 9,10
9,81 9,00 9,00
10,17 9,73 9,73
10 9,93 9,98 9,98
993 9,85 9,85
10,40 10,50 10,50
20 10,54 10,04 10,04
9,99 10,40 10,40
9,60 9,67 9,67
30 9,80 9,30 9,30
9,80 9,30 9,30
9,16 9,75 9,75
40 9,16 10,69 10,69
9,30 9,80 9,80
10,88 9,75 9,75
50 9,16 9,97 9,97
9,17 9,43 9,43
10,90 9,34 9,34
60 10,64 9,80 9,80
9,65 10,00 10,00
10,15 9,46 9,46
70 9,30 10,11 10,11
9,90 10,19 10,19
9,67 9,79 9,79
80 9,92 9,70 9,70
9,92 9,73 9,73
9,93 9,49 9,49
90 9,55 9,95 9,95
9,93 10,20 10,20
9,94 9,80 9,80
100 9,69 9,40 9,40
10,06 9,49 9,49
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Annexe E : Retrait a chaud

Tableau E1 : Retrait a chaud

déterminé pour les différents cycles

de transformation

Nombre de cycle | Retrait a chaud (%)
1 1,11 +£0,039
2 1,19 £ 0,042
3 1,19+ 0,039
4 1,15+ 0,030
5 1,15+ 0,004
6 1,18+ 0,014
7 1,26 £ 0,036
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Tableau E2 : Retrait a chaud déterminé
pour les différents mélanges
(vierge/recyclé).

Taux de recyclé

Retrait a chaud

(%) (%)

0 1,11+0,039
10 1,07 £ 0,069
20 1,09 + 0,040
30 1,09 0,011
40 1,11+0,078
50 1,18 + 0,060
60 1,18 + 0,026
70 1,16 0,034
80 1,16 0,017
90 1,16 0,022
100 1,19 0,042




Annexe F : Dispersion du noir de carbone

Tableau F1: Notation des agglomérats en fonction de leur nombre et leur taille.

Dimensions des agglomérats (um)
Note 5a | 11a | 21a | 31a | 41a | S1a | 61a | 71a | 81a | 91a | 101a | 111a | 121a | 131a | 141 a
11 20 30 40 50 60 70 80 920 100 110 120 130 140 150
0 0
0,5 1 0
1 <3+ 1 0
1,5 <6+<3+1 0
2 <12+<6+3+1 0
2,5 12+4<12 +<6+<3+1 0
3 12+<12+<6+<3 +1 0
3,5 12+<12+<6+<3+1 0
4 12+<12+<6+<3+1 0
4,5 12+<12+<6+<3+1 0
5 12+<12+<6+<3+1 0
5,5 12+<12+<6+<3+1 0
6 12+<12+<6+<3+1 0
6,5 12+<12+4<6+<3+1 0
7 | 12+<12+<6+<3+1 0
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Tableau F2 : Notes calculées pour les différents cycles de transformation

Tailles des agglomérats (um)
Nombre |Nede | 5210 | 11a20 | 21a30 | 31a40 | 41a50 | s1ae0 | 61a70 | Notes
de cycle film Nombre d'agglomérats
1 10 0 1 0 0 0 0 2
2 4 8 2 0 0 0 0 2,5
0 3 5 0 0 0 0 0 0 1,5
4 7 3 0 0 0 0 0 2
5 6 4 1 1 0 0 0 2
6 2 0 1 0 0 0 0 1,5
Moyenne 1,9
1 4 0 0 0 0 0 0 1,5
2 15 2 0 0 0 0 0 2,5
1 3 8 4 0 2 0 0 0 2,5
4 9 6 0 0 0 0 0 2
5 7 1 1 0 0 0 0 2
6 10 5 0 0 0 0 0 2
Moyenne 2,1
1 6 3 0 1 0 0 0 2
2 13 3 0 0 0 0 0 2,5
2 3 12 3 0 0 0 0 0 2
4 7 3 0 0 0 0 0 2
5 11 5 7 0 0 0 0 3
6 7 6 2 0 0 0 0 2
Moyenne 23
1 13 5 2 0 0 0 0 2,5
2 14 14 4 0 0 0 0 3
3 3 5 6 2 0 0 0 0 2
4 12 13 1 0 0 0 1 3.5
5 7 2 2 1 0 0 0 2
6 12 3 0 0 0 0 0 2
Moyenne 2,5
1 4 2 0 2 0 0 0 3,5
2 4 3 1 0 0 0 0 1,5
4 3 5 4 2 0 1 1 0 3
4 13 5 3 0 0 0 0 2,5
5 16 7 1 0 0 0 0 2,5
6 15 5 3 0 0 0 0 2,5
Moyenne 2,6
1 15 8 2 0 1 0 0 2,5
2 16 8 2 1 0 0 0 2,5
5 3 20 5 2 1 0 0 0 2,5
4 16 4 2 0 1 0 0 2.5
5 9 7 2 1 0 0 0 2,5
6 6 6 5 1 1 0 0 2,5
Moyenne 2,5
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Tableau F3 : Notes calculées pour les différents mélanges (vierge/ recyclé)

Tailles des agglomérats (um)

Taux | N°de | o0 | 11a20 | 21430 | 31240 | 41250 51260 | 61a70 | Notes
de recyclé | film
Nombre d'agglomérats
1 4 0 0 0 0 0 0 1,5
2 15 2 0 0 0 0 0 2,5
0 3 8 4 0 2 0 0 0 2.5
4 9 6 0 0 0 0 0 2
5 7 1 1 0 0 0 0 2
6 10 5 0 0 0 0 0 2
Moyenne 2,1
1 4 0 0 0 0 0 0 1,5
2 6 1 0 0 0 0 0 1,5
20 3 7 5 2 2 0 0 0 2,5
4 3 4 0 1 0 0 0 2
5 3 1 2 0 1 0 0 2,5
6 5 2 0 1 0 0 0 2
Moyenne 2,0
1 6 3 3 1 0 0 0 2
2 3 3 1 1 0 0 0 2
40 3 5 4 2 0 0 0 0 2
4 9 1 2 0 0 0 0 2
5 9 5 1 1 0 0 0 2
6 3 3 1 0 0 0 1,5
Moyenne 1,9
1 4 1 0 0 0 0 0 1,5
2 20 5 0 1 0 0 0 2,5
60 3 0 1 2 0 0 0 0 2
4 5 4 1 0 1 0 0 2,5
5 3 0 1 0 0 0 0 1,5
6 2 2 0 1 0 0 0 2
Moyenne 2,0
1 7 2 0 0 1 0 0 2,5
2 8 4 0 0 0 0 0 2
80 3 2 2 0 1 0 0 0 2
4 4 2 1 0 0 0 0 1,5
5 1 0 2 0 0 0 0 2
6 7 4 3 0 0 0 0 2
Moyenne 2,0
1 6 3 0 1 0 0 0 2
2 13 3 0 0 0 0 0 2,5
100 3 12 3 0 0 0 0 0 2
4 7 3 0 0 0 0 0 2
5 11 5 7 0 0 0 0 3
6 7 6 2 0 0 0 0 2
Moyenne 2.3
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Annexe G : Infrarouge a transformée de Fourier
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Figure G : Spectres IRTF des cycles 2,4 et 6
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Annexe H : Taux de cristallinité

Tableau H1 : Taux de cristallinité déterminé pour

les différents cycles de transformation

Nombre de cycle 0 1 2 3 4 5 6 7
Taux de corlstalllnlte 60 56 58 61 60 60 62 59
(%)
Tableau H2 : Taux de cristallinité déterminé pour
les différents mélanges (vierge recyclé)
Taux de recyclé (%) 0 20 40 60 80 100
Taux de cristallinité 56 61 59 58 59 58

(%)
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Figure H1: Diagrammes de diffraction des rayons X de la résine vierge
et des cycles 1 et 3
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Figure H2: Diagrammes de diffraction des rayons X des cycles 2, 4 et 6
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Figure H3: Diagrammes de diffraction des rayons X de la résine vierge
et des cycles 5 et 7
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Figure H4: Diagrammes de diffraction des rayons X des mélanges
(vierge/recyclé) : 100/0, 80/20 et 60/40
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Figure HS: Diagrammes de diffraction des rayons X des mélanges
(vierge/recyclé) : 40/60, 20/80 et 0/100
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Résumé :

Le but de ce travail est d’étudier ’effet de plusieurs cycles de transformation et de
I’incorporation de la matiere recyclée dans le processus de fabrication sur les propriétés des
tubes a base de PEMD, destinés a la distribution du gaz et de 1’eau potable.

De ce fait, la premiére partie porte sur I’étude de la variation des propriétés des tubes en
fonction du nombre de cycle de transformation, tandis que la deuxiéme porte sur la
détermination de I’effet du taux de maticre recyclée sur les propriétés de ces tubes.

Les tubes ainsi fabriqués sont soumis aux différents essais de contrdle de conformité aux
normes et aux reglements appliqués dans les domaines de distribution du gaz et de I’eau
potable.

Les résultas obtenus ont montré que la totalité des propri€tés des tubes sont préservées
jusqu’au 7 “™° cycle de transformation, et que 1’incorporation de la matiére recyclée, méme a
des taux ¢levés, n’a présenté aucun effet notable sur les propriétés des tubes.

Abstract:

The aim of this work is to study the effect of several processing cycles and of the recycled
material introduced in the process of manufacturing on the properties of MDPE pipes for
water and gas supply.

The first part focuses on the study of the effect of multiple extrusion cycles on the
properties of pipes, while the second one deals on the determination of the effect of the
percentage of recycled material incorporated to the raw material to produce tunes.

The pipes are submitted to different tests of compliance according to standards and
regulations applied to polyethylene piping systems for natural gas and drinking water.

The results obtained show the preservation of all the properties of the pipes until 7™
processing cycle and that the incorporation of the recycled material even at high percentages
presented no significant effect on the properties of the pipes.



