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Résumé

Cette thése qui a pour titre « Etude des paramétres d'injection pour la fabrication des
engrenages en composites et nano-composites de fibres naturelles et de I'amélioration des
performances mécaniques et rhéologiques du matériau pour I'impression 3D » est la suite
d’une série de recherches sur les composites a fibres de bois a base des polyoléfines comme
matrice entamé il y a presque’ une décennie par les chercheurs de ’'UQTR, Démagna,
Koff1, Lotfi1 Toubal, et Kokta Bohuslav-Vacla. Ils ont réussi successivement a 1’aide de
plusieurs théses de doctorat et de maitrise a synthétiser d’une fagon efficace les composites
a fibres de bois, étudier leurs comportements mécaniques, thermomécaniques,
rhéologiques et surtout tribologiques sans oublier les aspects comme I’endommagement et
la recyclabilité. De plus, les travaux ont permis d'obtenir les pieces mécaniques comme des
roues dentées en composites de fibres de bois avec des équipements limités de laboratoire.
A la suite des résultats plus qu’encourageants obtenus dans les laboratoires, [’objectif de
fabriquer les pieces comme cela se doit dans I'industrie impose I’utilisation de moulage
par injection. 1l devient de plus en plus évident avec la revue de littérature qu’utiliser la
température du moule ou d’injection pour les thermoplastiques vierges et en particulier le
PE pendant I’injection des composites de fibre de bois peut conduire a des pieces de
propriétés médiocres. Les effets de la pression ou de la température sur le plastique et sur
le bois sont différents. Aussi I'augmentation de la teneur en fibres de bois peut nécessiter,
par exemple, une augmentation ou une diminution de la pression ou de la température
d'injection. Ainsi, I’un des objectifs de cette thése est I'étude des parametres d'injection sur
la fabrication des éprouvettes (flexion, traction, [zod,) en composites de fibres de bois
(fibres de bouleau) avec le HDPE. Trois paramétres d’injection qui sont la température
d’injection, la pression d’injection et le temps de refroidissement ont été étudiés selon le
plan expérimental L4 de Taguchi (3 facteurs a 2 niveaux chacun). Les niveaux de
températures 180°C et 200°C, de pression 13500 Psi et 15000 Psi et le temps de
refroidissement 15s et 45s ont été choisis apres une revue de littérature sur les paramétres

d’injection et une série d’essais de pré optimisation.



Facteur le plus influent sur les échantillons de 10, 20, 40% et le second facteur influent
pour les échantillons de 30%, la température d’injection est le parametre le plus important
qui a influencé sur I’énergie de rupture dans I’essai d’[zod. Le niveau de température 180°C
est la température qui optimise plus I’énergie de rupture dans les essais d’ Izod. La
température d’injection est dans la plupart des cas le second paramétre important dans les
essais de flexion et de traction. Le niveau de température 200°C est la température qui
optimise pour les échantillons de 10 et 20% de fibres et le niveau de température 180°C
pour les échantillons de 30 et 40%. Il a été conclu que I’augmentation de la température de
180°C a 200°C affecte négativement les échantillons qui ont un taux de fibre tres élevé et
que, procéder avec une température un peu élevée voire la température du traitement de la
résine vierge peut étre bénéfique pour les échantillons & faible taux de fibre. Lorsque le

taux de fibre augmente, il est préférable de diminuer la température.

La pression d’injection est le paramétre qui influence le moins parmi les 3 parameétres
étudiés sur les énergies de rupture dans les essais d’Izod, de flexion et de traction. Le niveau
de pression 13500 Psi optimise I’énergie de rupture des échantillons de 30 et 40% de fibres
et le niveau de pression 15000 Psi optimise [’énergie de rupture des échantillons de 10 et

20% de fibres.

Le temps de refroidissement est le parametre le plus important pour optimiser les propriétés
mécaniques pour les essais de flexion et de traction et le niveau 15s est le niveau qui

optimise le module de Young, la contrainte maximale ainsi que I’allongement a la rupture.

Il est le second paramétre important pour maximiser I’énergie de rupture dans les essais
[zod. Le niveau temps de refroidissement 15s est le niveau qui optimise 1’énergie de
rupture. Le temps de refroidissement a beaucoup influencé sur le processus de fabrication
de ’ensemble des éprouvettes parce que les composites de cette étude ont des taux de

cristallinité trés élevés.

Outre les tests de flexion, traction et Izod, les tests d’impact de puits de chute et de dureté
ont €té réalisés sur les échantillons des composites a tibre de bouleau. Il est constaté avec
des tests d'impact de puits de chute que 'énergie absorbée par I'ensemble du spécimen n'est

pas trop €levée et que dans tous les cas un rebond se produit. 1l n’y a ni saturation, ni



perforation. On constate également qu'il n'y a presque pas d’endommagement sur le
polyéthyléne vierge mais que tous les échantillons des composites sont fracturés. Les
résultats des tests de dureté montrent que I'ajout de 10%, 20%, 30% et 40% de fibres au
HDPE pur a augmenté la dureté de 50,6 (shore D) pour le pur a 73,6 (shore D) pour le 40%
des fibres. La valeur de dureté la plus élevée de 74,6, atteinte avec une charge de fibres de

30%, soit une augmentation de 48,62%.

[’autre objectif principal de cette thése est I’exploration et la mise en ceuvre d'éprouvettes
d'essai de traction fiables de composites de fibres naturelles avec le HDPE par impression
3D. Dans la revue de littérature, il est généralement connu d’une part que les matériaux
pour FDM ou en général ME-AM (Extrusion de matériaux- Fabrication additive) étaient
principalement limités au poly (acide lactique) (PLA) et a I'acrylonitrile butadiéne styrene
(ABS), en raison de leur facilit¢ de mise en ceuvre a la fois en termes d'extrusion de
filaments et de ME-AM. D’autre part, les polymeres avec un haut degré de cristallinité (>
40%), tels que les plastiques semi-cristallins de base, a savoir le polyéthyléne basse densité
(LDPE), le LDPE linéaire, le polyéthylene haute densité¢ (HDPE), le Polypropyléne etc. et
certains types de polyamide sont particulierement difficiles a traiter au moyen de ME-AM ;
et bien que ces matériaux possedent des propriétés exceptionnelles et uniques, leur
application dans ME-AM n'a pas encore €té approfondie et étudiée dans la littérature.
Enfin, le HDPE en particulier ne satisfait pas les exigences pour une fabrication sans défaut
qui sont l'adhérence entre les brins de polymere extrudé, I'enchevétrement du polymere
déposé, et I'adhésion au lit d’impression, mais sans altérer le détachement. C'est assez
problématique pour le HDPE qui n'adhere a rien et ne colle qu'au HDPE chaud. De plus, le
probleme de retrait et de déformation volumique des polymeres lors de la solidification et
notamment lors de la cristallisation des polymeres représente un autre défi a surmonter
pour le HDPE. En dépit de toutes ces constatations dans la littérature, les essais
expérimentaux pour obtenir les échantillons de traction et [’impression des objets usuels
ont été¢ d’un grand succes. On peut ainsi dire que c’est pour la premiere fois, qu’il est
possible d'imprimer un composite a fibres de bois avec le HDPE comme matrice par FDM
sans rencontrer les problémes de déformation massive et de formation de vide. En effet, les

problemes de retrait, de déformation et d'adhérence bien connus des FDM des polyoléfines
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en occurrence le  HDPE ont €té surmontés en mélangeant les fibres courtes de bois entre
10 et 30% en proportion massique avec le HDPE et en présence d’un agent de couplage en
proportion de 3%. Les granules obtenus ont servi a imprimer des cubes pour mesurer la
déformation et des €prouvettes de traction issues de ces cubes ont servi a obtenir les
propriétés mécaniques de ces composites. A partir de cette étude, on a pu observer que la
déformation du cube devient de plus en plus réduite lorsque le taux de fibre augmente dans
le composite. Pour le HDPE+10wt% FB, on note encore une certaine déformation du cube,
mais réduite par rapport au HDPE vierge. Le HDPE+20wt% FB et le HDPE+30wt% FB
affiche respectivement une déformation de 1,8mm et 1,3mm soit une diminution de
déformation de 73,53% et 80,88% par rapport au HDPE vierge. Cette diminution drastique
de la déformation ne peut pas étre attribuée a une diminution de degrés de cristallinité des
composites puisque les degrés de cristallinité du HDPE et des composites mesurés par la
DSC sont presque égaux. On note pour les composites de 10%, 20%, 30% respectivement
une augmentation du module de Young de 26,9%, 31,11%, et 34,8% par rapport au HDPE
vierge. A cause de D’anisotropie, les valeurs du module de Young, de la contrainte
maximale et de I’allongement a la rupture pour les échantillons de 0° sont meilleurs que

celles des échantillons de 90°.

On peut aisément affirmer en conclusion que la variation des paramétres d’injection tels
que la pression d’injection, la température d’injection et le temps de refroidissement lors
de la fabrication des échantillons a grandement affecté leurs propriétés mécaniques telles
le module de Young, la contrainte maximale, I’allongement a la rupture, I’énergie de
rupture et la dureté. On peut aussi affirmer qu’il est enfin possible d'imprimer un composite
a fibres de bois avec le HDPE comme matrice par FDM sans rencontrer les problémes de

déformation massive et de formation de vide.
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Abstract

This Thesis, whose topic is "Study of injection parameters for the manufacture of gears in
composites and nano-composites of natural fibers and the improvement of the mechanical
and rheological performances of the material for 3D printing" is a continuation of series
of research on wood fiber composites based on polyolefins as a matrix started almost a
decade ago by researchers Démagna Koffi, Lotfi Toubal, Kokta at UQTR. They
successively succeeded with help of several doctoral and master's theses in synthesizing
wood fiber composites, studying their mechanical, thermomechanical, rheological and
above all tribological behaviors without forgetting aspects such as damage and
recyclability. In addition, their work made it possible to obtain mechanical parts such as
gears made of wood fiber composites with limited laboratory equipment. Following the
encouraging results obtained in the laboratories, the objective of manufacturing parts as it
should be in the industry requires the use of injection molding. It is becoming more and
more evident with the literature review that, using mold or injection temperature for virgin
thermoplastics and in particular PE during the injection of wood fiber composites can lead
to parts with poor properties. The effects of pressure or temperature on plastic and wood
are different. Also, wood fiber content increase may require, for example, an increase or
decrease of pressure or injection temperature. Thus, one of the objectives of this thesis is
the study of the injection parameters on the manufacture of test specimens (bending,
tensile, 1zod,) made of wood fiber composites (birch fibers) with HDPE. Three injection
parameters which are injection temperature, injection pressure and cooling time were
studied according to the experimental design L4 by Taguchi (3 factors at 2 levels each).
The temperature levels 180 ° C and 200 ° C, pressure 13500 Psi and 15000 Psi and cooling
time 15s and 45s were chosen after a literature review on injection parameters and series
of pre-optimization. Most influential factor on 10, 20, 40% samples and the second
influencing factor on 30% samples, the injection temperature is the most important
parameter which influenced the impact strength in the 1zod test. The temperature level 180

° C is the temperature which contributes more to the optimization of impact strength in the
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[zod tests. The injection temperature is in most cases the second important parameter in
bending and tensile tests. The temperature level 200 ° C is the temperature which optimizes
for samples of 10 and 20% of fiber and the temperature level 180°C for samples of 30 and
40%. It was concluded that increasing the temperature from 180 ° C to 200 ° C negatively
affects the samples which have a very high fiber content and that proceeding with a slightly
high temperature or even the processing temperature of the virgin resin can be beneficial
for low fiber samples. When the fiber content increases, it is preferable to decrease the
temperature. The injection pressure is the parameter which influences least among the 3
parameters studied for the impact strength in the Izod, bending and tensile tests. The
pressure level 13500 Psi optimizes the impact strength of 30 and 40% sample and the
pressure level 15000 Psi optimizes the impact strength of 10 and 20% sample. Cooling
time is the most important parameter to optimize mechanical properties for the bending
and tensile tests and the level 15s is the level which optimizes the Young's modulus,
maximum stress as well as the elongation at break. Cooling time is the second important
parameter for maximizing impact strength in Izod tests. Cooling time level 15s is the level
which optimizes the energy at break. Cooling time greatly influenced the manufacturing
process for all the specimens because the composites in this study have a very high

crystallinity rate.

In addition to bending, tensile and Izod tests, drop-weigh impact test and hardness tests
were performed on samples of birch fiber composites. It is found with drop-weigh impact
test that the energy absorbed by the entire specimen is not too high and in all, a rebound
occurs. There is neither saturation nor perforation. It is also noted that there is no damage
on the virgin polyethylene but that all the composite samples are fractured. The hardness
test results show that the addition of 10%, 20%, 30% and 40% of fibers to virgin HDPE
increased the hardness from 50.6 (shore D) for virgin HDPE to 73.6 (shore D) for 40%
fiber composite. The highest hardness value of 74.6 is reached with a fiber load of 30%, an

increase of 48.62%.

The other main objective of this thesis is the exploration and implementation of reliable
tensile test specimens of natural fiber composites with HDPE by 3D printing.

It is generally known in the literature review on the one hand that the materials for FDM

Xiv



or in general ME-AM ( Materials Extrusion - Additive manufacturing) were mainly limited
to poly (lactic acid) (PLA) and acrylonitrile butadiene styrene (ABS), due to their ease of
implementation both in terms of extrusion of filaments and ME-AM. On the other hand,
polymers with a high degree of crystallinity (> 40%), such as basic semi-crystalline
plastics, namely low-density polyethylene (LDPE), lincar LDPE, high density
polyethylene (HDPE), Polypropylene etc. and certain types of polyamide are particularly
difficult to treat with ME-AM; and although these materials have exceptional and unique
properties, their application in ME-AM has not yet been deepened and studied in the
literature. Finally, HDPE does not meet the requirements for faultless manufacture which
are the adhesion between the strands of extruded polymer, the entanglement of the
deposited polymer, and the adhesion to the printing bed, but without altering the
detachment. This is quite problematic for HDPE which does not adhere to anything and
only sticks to hot HDPE. In addition, the problem of shrinkage and volume deformation of
the polymers during solidification and during the crystallization of the polymers represents
another challenge to be overcome for the HDPE. Despite of all these findings in the
literature, experimental tests to obtain tensile samples and items have been very successful.
It can be said that it is for the first time that it is possible to print a wood fiber composite
with HDPE as a matrix by FDM without encountering the problems of massive
deformation and formation of voids. In fact, the well-known shrinkage, deformation and
adhesion problems of the FDMs of polyolefins, in this case HDPE, were overcome by
mixing short wood fibers between 10 and 30% in mass proportion with HDPE and in the
presence of a coupling agent in proportion of 3%. The granules obtained were used to print
cubes to measure the deformation and tensile specimens, resulting from these cubes were
used to obtain the mechanical properties of these composites. From this study, it has been
observed that the deformation of the cube becomes more and more reduced when the fiber
content increases in the composite. For HDPE + 10wt% FB, it still notes a certain
deformation of the cube, but reduced compared to virgin HDPE. HDPE + 20wt% FB and
HDPE + 30wt% FB respectively display a deformation of 1.8mm and 1.3mm, ie. a
reduction in deformation of 73.53% and 80.88% compared to virgin HDPE. This drastic
reduction cannot be attributed to a decrease of the degrees of crystallinity of the composites

since the degrees of crystallinity of HDPE and composites measured by the DSC are almost
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equal. It 1s noted for composites 10%, 20%, 30% respectively an increase in Young's
modulus of 26.9%, 31.11%, and 34.8% compared to virgin HDPE. Because of the
anisotropy, the values of Young's modulus, maximum stress and elongation at break for

the 0 ° samples are better than those for the 90 © samples.

[t can easily be stated in conclusion that variations in injection parameters such as injection
pressure, injection temperature and cooling time during sample fabrication greatly affected
their mechanical properties such as Young's modulus, maximum stress, elongation at
break, energy at break and hardness. [t can be also said that it is finally possible to print a
wood fiber composite with HDPE as matrix by FDM without encountering problems of

massive deformation and voids formation.
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CHAPITRE I - INTRODUCTION



I.1. Contexte général de la thése

Les composites a fibres naturelles (CFN) constituent un groupe relativement nouveau
d’éco-matériaux. Apreés des décennies de développement de haute technologie de fibres
synthétiques ou artificielles telles que le carbone, I'aramide et le verre, il est remarquable
de constater de nos jours que les fibres naturelles comme le lin, le jute, le chanvre, le sisal,
le kenaf etc. ont suscité un énorme intérét, en particulier comme un substitut de fibre de
verre dans l'industrie automobile. Les différents avantages des fibres naturelles sur le verre
et les fibres synthétiques ou artificielles sont leurs propriétés mécaniques spécifiques, le
faible cott, la faible densité, non abrasives aux équipements et sans irritation de la peau, la
réduction de la consommation d'énergie, le moindre risque pour la santé, le

renouvellement, la recyclabilité et la biodégradabilité [1-7].

Plusieurs fibres végétales ont été étudiées pour renforcer les polymeres, comme par
exemple le lin, le chanvre, le palmier, le jute, le bananier, le bambou, le coton, le bois, le
kénaf, le sisal, I'ananas, le coco, etc. Des chercheurs a I’Université du Québec a Trois-
Rivieres (UQTR) Kokta Bohuslav-Vacla, Démagna Koffi, Lotfi Toubal, Alencar Bravo,
Favgal Mijivawa ont étudié et travaillé avec les fibres de bois de deux especes de feuillus
tres présents au Québec qui sont les fibres de bouleau et de tremble.

Le BOULEAU JAUNE (Betula papyrifera) est un feuillu a croissance lente qui atteint une
taille moyenne supérieure a 20 m. Son écorce a lenticelles visibles (longue signalisation
horizontale) est jaunatre ou bronze au cours des premicres étapes de sa vie, et prend des
teintes rouge foncé a mesure qu'elle marit. Le bouleau jaune est ]’ une des especes les plus

répandues en Amérique du Nord et particulierement au Québec [8].

Le polyéthylene (PE) est I'un des thermoplastiques les plus utilis€s dans le monde en raison
de ses bonnes propriétés telles que la ténacité, I'absorption d'humidité proche de z€ro, une
excellente inertie chimique, un faible coefficient de frottement, la facilité de traitement. PE
est utilisé dans de nombreuses applications telles que des tuyaux, des conteneurs et d'autres
produits et est également utilis¢ comme matériau isolant électrique pour les applications
de fils et de cdbles en raison de sa haute rigidité diélectrique et de sa tres faible conductivité

électrique [9, 10]. Les propriétés mécaniques et physiques du PE dépendent de manicre



significative de variables telles le type de ramification, la structure cristalline et le poids
moléculaire. ['architecture macromoléculaire et la cristallinité sont probablement les
facteurs les plus importants controlant les propriétés rhéologiques du polymere a I'état
fondu, et ont une influence sur le procédé de mise en forme et les propriétés mécaniques
du produit final [11, 12].

.es nouveaux composites qui incluent le PE comme matrice sont largement utilisé dans
de nombreuses applications avec de meilleures propriétés mécaniques et physiques par
rapport au polymere seul. Les composites de PE sont utilisés dans les emballages, le
stockage électrique, l'énergie thermique, les applications automobiles, les applications
biomédicales et spatiales [13-16]. S'il existe de nombreuses publications concernant les
composites PP/fibres naturelles, celles concernant les composites PP/fibres de bouleau,
PP/fibres de tremble. PE/fibres de bouleau et PE/fibres de tremble sont trés peu nombreuses
[17-20].

Ces chercheurs précités de I’'UQTR ont réussi successivement a 1’aide de plusieurs theses
de doctorat, de maitrise a synthétiser d’une fagon efficace les composites a fibres de bois
(essentiellement les fibres de bouleau), étudier leurs comportements mécaniques,
thermomécaniques, rhéologiques et surtout tribologiques sans oublier les aspects comme
I’endommagement et la recyclabilité. De plus, les travaux ont permis d'obtenir les piéces
mécaniques comme des roues dentées en composites de fibres de bois avec des

é¢quipements limités de laboratoire.
I.2. Problématique

Les avantages des CFN sont multiples, mais ils ont aussi des inconvénients majeurs tels
que l'incompatibilité entre les fibres naturelles hydrophiles et les matrices thermoplastiques
hydrophobes. Cet inconvénient conduit a des propriétés indésirables des composites. Il est
donc nécessaire de modifier la surface de la fibre en utilisant des modifications chimiques
pour améliorer I'adhérence entre la fibre et la matrice. Il existe de nombreux facteurs qui
peuvent influencer les performances des composites renforcés de fibres naturelles. Outre
la nature hydrophile de la fibre, les propriétés des composites renforcés de fibres naturelles
peuvent également étre influencées par le contenu en fibres. En général, une teneur ¢levée

en fibres est nécessaire pour obtenir une haute performance des composites [21-26]. Les



composites de polyéthyléne renforcés de fibres naturelles sont traités par de nombreuses
techniques telles que l'extrusion, le moulage par injection, le moulage par compression et
le moulage par rotation [9]. Les propriétés mécaniques, par exemple, des composites a base
de polymere de fibres naturelles dépendent de plusieurs facteurs tels que le contenu et
l'orientation de la fibre, la longueur de la fibre, I’adhésion interface fibre-matrice, la
technique de traitement et les parameétres de traitement [27-33]. La température a une
influence profonde sur la formation de tout matériau. Toute modification de la
microstructure a un impact direct sur les propriétés des matériaux, telles que la résistance
a la traction et le module. Cependant, seul un nombre limité d'études ont été menées dans
le passé pour étudier l'influence de la température de traitement sur les propriétés
mécaniques de divers types de CFN [34-37]. Certaines recherches ont déja montré
I'influence de la température sur le module é€lastique des composites de polyéthyléne
renforcés avec des fibres de kératine [36]. Bien que les propriétés de traction du faisceau
de fibres kénaf ne soient pas significativement affectées tant que le traitement est inférieur
a | heure. L'augmentation de la pression lors du traitement des composites d'hydro-
hydroxyapatite de polypropyléne a I'aide d'une presse a chaud a montré une augmentation
de la densité, de la cristallinité, de la résistance a la traction et du module [38]. La méme
¢tude a €galement indiqué I'influence de la température sur la résistance aux impacts, la
résistance a la traction et le module des composites. L'augmentation de la vitesse de la vis
a également €t¢ démontrée pour améliorer la répartition des fibres dans la matrice, mais en
méme temps réduit le rapport « aspect de la fibre », conduisant & une performance
mécanique plus faible des composites[39]. Une meilleure compréhension de la fagon dont
le traitement peut affecter les propriétés mécaniques des composites entrainerait un
meilleur controle de la qualité des matériaux composites résultants, en particulier lorsque
des performances mécaniques optimales sont attendues. Par conséquent, des techniques et
des parametres de traitement appropriés doivent €tre soigneusement sélectionnés afin de

produire les meilleures pieces en CFN [33 ].

Le moulage par injection (IM) est l'une des techniques de traitement habituellement
utilisées en raison de I'économie, de la grande quantité et de I'opération de finition post-
moulage. L’IM se caractérise par des taux de production rapides et est principalement une

technique de transformation en série. Il est par exemple utilisé pour produire au moins 50%

4



en poids de polymeéres renforcés de fibres courtes. Il a été¢ démontré que les conditions de
fonctionnement du moulage par injection et la quantité de fibres pourraient affecter les
propriétés des matériaux composites [40,41]. Cependant, des études sur la fagon dont les
parametres de moulage par injection influencent sur les propriétés des composites sont tres
limitées [42]. De plus, les travaux en cours dans les laboratoires de I12E3 ont permis
d'obtenir des roues dentées en composites de fibres naturelles avec des équipements limités
de laboratoire. Mais il importe de fabriquer les roues dentées par injection comme cela doit

se faire dans l'industrie.

La conception par impression 3D, également appelée fabrication additive (AM),
prototypage rapide (RP) ou technologie de forme libre (SFF), a été développée et a trouvé
des applications industrielles dans l'industrie automobile et aérospatiale, dans le monde
architectural pour l'impression de modeles structuraux et dans l'industrie des biens de
consommation pour le développement de prototypes. En raison de la faible résistance
thermique des fibres végétales, la plupart des voies de traitement appliquées aux bio
composites, y compris l'extrusion, le moulage par injection, l'empilement de films, le
moulage sous vide, etc., ont un effet important sur l'intégrité des parois cellulaires [43,44].
Les FDM (Fused Deposition Modeling) sont actuellement les techniques de fabrication
additive les plus communément utilisées en raison de la large gamme de matériaux
disponibles de (bio) polymere pur a des (bio) composites plus récents [43, 45]. L'influence
des parametres de traitement est actuellement envisagée dans plusieurs études pour
promouvoir le développement plus large de la FDM. Cependant, la plupart de ces études
sont axées sur les polymeres purs. FDM des composites de fibres naturelles est encore
rarement décrite dans la littérature. Les seuls résultats disponibles a ce jour sont plus
préoccupés par le concept global de I'impression 4D plutdt que par la recherche sur les
matériaux. Ainsi, les études sur les FDM des composites de fibres de bois sont quasi rares
et surtout celles sur les composites de fibres de bois avec polyéthyléne ou polypropyléne

comme matrice.

Les matériaux pour FDM ou en général ME-AM (Extrusion de matériaux- Fabrication
additive), surtout ceux pour les imprimantes 3D a bas prix, étaient principalement limités

au poly (acide lactique) (PLA) et a l'acrylonitrile butadieéne styréne (ABS) [46], en raison



de leur facilité de mise en ceuvre a la fois en termes d'extrusion de filaments et de ME-AM.
Jusqu'a présent, ces deux matériaux sont toujours les meilleurs vendeurs du portefeuille de
matériaux ME-AM et sont deux des rares matériaux qui peuvent étre traités presque sans
distorsion. Outre le PLA et I’ABS, le poly (téréphtalate d'éthylene) et le Polycarbonate PC
peuvent de nos jours étre déja déclarés comme matériau ME-AM standard[46]. La plupart
des autres matériaux, méme ceux qui sont disponibles dans le commerce, ne peuvent
cependant pas toujours étre utilis€és sans probléme, nécessitant une grande expérience
pratique et, par conséquent, ont encore besoin d'améliorations en termes de processabilité

des pieces, de stabilité et de précision [47-52].

Il est constaté a la figure [- 1, une figure tirée d’un article de Spoker de I’année 2019,
« Materials extrusion-based additive manufacturing of polypropylene : A review on how
to improve dimensional inaccuracy and warpage » [53] qu'en particulier une grande
proportion des polymeéres amorphes est largement commercialisée. Le principal facteur de
succes en termes de ME-AM est leur faible coefficient de dilatation thermique, ce qui
facilite leur processabilité, notamment en termes de rétrécissement, de déformation et
distorsion. Cependant, la plupart des filaments amorphes révelent une faible ténacité, une

petite plage de températures de traitement et une résistance chimique tres faible [53-54,56].
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Figure I-1. Pyramide de matériaux polymeéres en fonction de la disponibilité des

matériaux sur le marché ME-AM [53]

A l'inverse, la figure I-1 montre que seule une quantité limitée de thermoplastiques semi-
cristallins est disponible & la vente ou est sous enquéte scientifique. En particulier les
polyméres avec un haut degré de cristallinité (> 40%), tels que les plastiques semi-
cristallins de base, & savoir le polyéthylene basse densit¢ (LDPE), le LDPE linéaire, le
polyéthyléne haute densit¢ (HDPE), le polyéthyléne de masse molaire trés élevé
(UHMWPE) et le Polypropyléne, les homopolyméres de polyoxyméthylene, le
polytétrafluoroéthyléne (PTFE) ou certains types de polyamide semblent é&tre
particulierement difficiles a traiter au moyen de ME-AM. Bien que ces matériaux
possédent des propriétés exceptionnelles et uniques [57, 55] leur application dans ME-AM
n'a pas encore ét¢ approfondie et étudié¢ dans la littérature. Les polymeres amorphes
peuvent étre faciles a traiter, mais leurs propriétés mécaniques sont limitées a une petite
ténacité (allongement a la rupture entre 3 et 9%) et une rigidité (module d"Young entre
1900 et 2400 MPa). Les thermoplastiques semi-cristallins, cependant, réveélent une gamme

de ténacité et de rigidité beaucoup plus large. Leur module d'Young peut s'étirer entre 800



et 4000 MPa et leur allongement a la rupture entre 2,5 et 1600%, par exemple pour les
polyoléfines, [11, 12] surpassant méme les €lastomeéres thermoplastiques trés souples qui
sont actuellement commercialisés pour ME-AM. Si des charges sont introduites dans des
polymeéres semi-cristallins (appelés composites semi-cristallins), leur rigidité peut &tre
considérablement améliorée (par exemple, jusqu'a 15 000 MPa pour le PA rempli de fibres
de carbone [CF]), dépassant celle des polymeres amorphes, tandis que leur ténacité reste
dans une plage comparable a celle des polymeéres amorphes. Par conséquent, les polymeres
semi-cristallins, en particulier lorsqu'ils sont remplis possédent un grand potentiel en
termes de propriétés mécaniques pour 'utilisation en tant que filaments dans I'AM a base
d’extrusion [53]. Si le prix de la mati¢re premiere est pris en considération, les composites
a base de Polypropylene ou de Polyéthyléne en particulier le HDPE révelent clairement les
propriétés les plus prometteuses. Et si ’on ajoute la dimension écologique et
environnementale que représentent les fibres de bois, cette classe de matériaux pourrait

faire 'objet de futures commercialisations.

[.3. Objectifs visés

Alnsi, cette these vise deux objectifs principaux :

- d'une part |'étude et I'influence des paramétres d'injection tels que la pression, la

température, etc. sur la fabrication des éprouvettes (flexion, traction, Izod, impact,) en
composites de fibres naturelles avec le HDPE. Divers sous-objectifs permettent d' atteindre

ce but :

.Le choix des paramétres et de leurs niveaux respectifs nous permettant d’aboutir a un design

expérimental approprié.

.Fabrication des éprouvettes selon le plan expé€rimental désigné.
.Faire les tests mécaniques pour dégager la valeur les variables dépendantes.

.Analyser et interpréter les résultats issus des tests mécaniques.



- d'autre part |'exploration voire la faisabilité et la mise en ceuvre d'éprouvettes d'essai de

traction fiables de composites de fibres naturelles avec le HDPE par impression 3D. Pour

atteindre cet objectif, il faut :

. Explorer la faisabilité tant soit au niveau de la fabrication des filaments ainsi qu’au niveau

de I’impression des €prouvettes et des objets a base du HDPE pur et des composites a fibres

naturelles.

.Caractériser les éprouvettes en effectuant des tests morphologiques, mécaniques, physico-

chimiques et microscopiques pour s’assurer de la fiabilité des éprouvettes.

I.4. Contenu de la these

Pour atteindre les objectifs fixés dans cette thése, un cadre théorique et recensement trés
dense des écrits relatifs au sujet est présenté. L'objectif de cette revue de littérature dans
sa premiére partie est de montrer comment les parametres, comme la température de fusion,
la température du moule, la vitesse d'injection, la pression de maintien, la pression
d'injection et, dans une certaine mesure, la teneur en fibres ont influencé les propriétés
mécaniques, morphologiques et tribologiques des composites de polyéthyléne ainsi que
I’absorption d'eau, résistance de liaison et conductivité électrique. On cite d'abord les
parametres d'injection et leur réglage dans sa généralité, puis 1l est discuté de leur effet sur

les composites de polyéthylene.

Dans [’autre partie de la revue de littérature, on explore I’impression 3D par une revue du
procédé ME-AM, procédé utilisé dans cette theése et par la suite les matériaux qui sont

généralement utilisés et leurs limites.

Il est apres décrit la méthodologie qui a servi a faire et valider les essais expérimentaux
premierement pour la synthése des composites a fibre de bois, ensuite le moulage par

injection et enfin I’impression 3D.



Les résultats, leurs analyses et leurs discussions sont ensuite présentés dans un chapitre et

tes conclusions et perspectives qui en découlent dans un autre.
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CHAPITRE II - CADRE THEORIQUE ET RECENSION DES
ECRITS
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Les composites a fibres naturelles (CFN) constituent un groupe relativement nouveau
d’éco-matériaux. La demande mondiale de composites plastiques renforcés de fibres de
bois devrait augmenter de 144% au cours de la période 2016-2024, passant de 4,46
milliards de dollars a 10,89 milliards de dollars . Bien que de nombreuses entreprises (par
exemple la construction, les équipements sportifs, les pieces automobiles) utilisent des
matériaux composites en fibres naturelles, leur développement, en particulier & partir de
fibres courtes, reste limité en raison d'une compréhension insuffisante de leur
comportement mécanique et de leur sensibilité aux facteurs environnementaux. Bien que
les propriétés mécaniques des composites en fibre de bois ne semblent pas dépendre du
type de bois, la fibre lignocellulosique, le type de lignine et la teneur en cellulose et

hémicellulose ont de fortes influences [3] .

Les fibres naturelles sont obtenues a partir de diverses sources naturelles telles que les
plantes, les animaux et les minéraux . Les fibres végétales sont en outre classées en fonction
de la source et de leurs propriétés physiologiques. Les fibres obtenues a partir de la tige
sont appelées fibres libériennes (lin, chanvre, kénaf, jute, isora, etc.). Il existe aussi les
fibres de feuilles (sisal, abaca, curaua, palmier, etc.), fibres de graines (coton, soja, kapok,
calotropis procera , etc.), fibres de fruits (coco, luffa, etc.), fibres d’herbe (bambou, paille
de blé, baggase, etc.) et des fibres de bois comme le bois dur et le bois tendre (bois de teck,
bois de rose, bouleau, etc.). Le choix d'une fibre plutdt qu'une autre peut étre motiveé par
les propriétés mécaniques, physiques et chimiques des fibres. Mais, la disponibilité d'une
fibre locale présentant des propriétés intéressantes peut étre considérée comme un facteur
déterminant pour le choix d'une fibre. L'extraction appropriée des fibres naturelles
représente un défi majeur lors du traitement des fibres végétales. L.es méthodes les plus
courantes pour séparer les fibres végétales sont le rouissage a la rosée et le processus de
rouissage a l'eau. Selon la catégorie de fibre, ces méthodes nécessitent environ 14 a 28
jours pour la dégradation des cires, de la pectine, de I'hémicellulose et de la lignine. Pour
réduire le long temps de traitement, des méthodes alternatives telles que l'extraction

mécanique et les traitements chimiques ont €té introduites [3].

Les composites plastiques renforcés de fibres de bois sont traités par de nombreuses

techniques telles que l'extrusion, le moulage par injection, le moulage par compression et
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le moulage par rotation. Le moulage par injection est I'une des techniques de traitement
habituellement utilisées en raison de I'économie, de la grande quantité et de I'opération de
finition post-moulage, mais des €tudes sur la fagon dont les parameétres de moulage par
injection influencent sur les propriétés des composites sont trés limitées. En raison de la
faible résistance thermique des fibres végétales, la plupart des voies de traitement
appliquées aux bio composites y compris le moulage par injection, l'empilement de films,
le moulage sous vide, etc., ont un effet important sur I'intégrité des parois cellulaires . Le
FDM (Fused Deposition Modeling), la techniques de fabrication additive la plus
communément utilisée est une alternative crédible parce que ne nécessitant pas de pression

forte lors de la fabrication.

Ainsi, l'objectif de cette revue de littérature dans sa premiére partie est de montrer comment
les parametres, comme la température de fusion, la température du moule, la vitesse
d'injection, la pression de maintien, la pression d'injection et, dans une certaine mesure, la
teneur en fibres ont influencé les propriétés mécaniques, morphologiques et tribologiques
des composites de polyéthylene ainsi que I’absorption d'eau, la résistance de liaison et la
conductivité électrique. On cite d'abord les parametres d'injection et leur réglage dans sa

généralité, puis 1l est discuté de leur effet sur les composites de polyéthylene.

Dans 'autre partie, on explore I’impression 3D par une courte revue des procédés qui
existent. Une revue de littérature détaillée sur le procédé ME-AM (Extrusion de matériaux-
Fabrication additive) et sur 'impression 3D des polyoléfines s’en suit.

II'est enfin démontré comment les composites a fibres de bois, matériaux étudiés dans cette

thése constituent un énorme probleme en impression 3D.

II.1. Injection
I1.1.1. Paramétres d'injection et réglage général

Dans le procédé de moulage par injection, le matériau est préchauffé¢ dans une chambre
cylindrique & une température a laquelle il peut s'écouler puis il est forcé dans une cavité
de moule fermée a froid au moyen d'une pression tres élevée, qui est appliquée

hydrauliquement par le piston ou le piston a vis. L.a vis tourne pour ramasser, fondre, et
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mélanger la masse fondue et la remettre au moule fermé. La vis est ensuite déplacée vers
I'avant pour forcer un volume fixe du polymeére fondu dans le moule fermé. Apres fusion,
le matériau est solidifié dans le moule refroidi ; la vis tourne et se déplace vers l'arriere
pour le prochain cycle [9]. Il existe plus de 200 parametres différents qui doivent étre
¢tablis et controlés pour réaliser un moulage par injection approprié d'une piéce en
plastique. Ces parametres se situent dans quatre domaines principaux : la pression, la

température, le temps et la distance [56].

II.1.1.1. Pression

La premiere pression a considérer est la contre-pression ou pression de retour. C'est la
pression qui se crée lors de I'action de retour de la vis apres l'injection de matiere. Cette
pression est utilisée pour un meilleur mélange du plastique en enlevant de petites quantités
d'air piégé et en controlant le poids de la tige en maintenant une densité précise d'un volume
de masse fondu donné. Le réglage maximal est nécessaire parce que tout excés entrainera
un trop grand cisaillement du plastique et entrainera une dégradation thermique de la
matiere plastique. Le type de pression suivant a prendre en compte est la pression
d'injection. C'est la pression primaire pour l'injection de 95% du plastique fondu dans le
moule fermé. Normalement, la plus grande pression et le taux de remplissage le plus rapide
sont les meilleures conditions. Cependant, une forte pression augmentera le stress et ce
stress sera reldché a un moment donné. 1l vaut mieux déterminer la quantité minimale de
pression nécessaire pour remplir le moule. Une fois que la majorité du plastique (95%) a
€té injectée en utilisant une pression d'injection standard, la machine devrait se servir de la
pression de maintien. Cette pression est environ la moiti€ de la pression d'injection et est
utilisée pour finir de remplir le moule en assemblant les molécules de maniére ordonnée.
Cette pression est nécessaire jusqu'a ce que le matériau se solidifie, normalement entre 3 a
4 secondes. Une fois que cela se produit, maintenir la pression n'a plus d'effet sur les
molécules.

La seule raison d'avoir une pression de serrage est de garder le moule fermé contre la

pression d'injection. Par conséquent, la quantité de pression de serrage requise est basée
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sur le matériau moulé. Les matériaux a écoulement plus facile nécessitent moins de

pression d'injection, donc ils nécessitent moins de pression de serrage [56].

I1.1.1.2. Chaleur

Le prochain parametre important est la chaleur. La chaleur est utilisée pour adoucir le
plastique au point de pouvoir l'injecter, mais la chaleur se retrouve aussi dans le moule et
dans I'échangeur de chaleur de la machine. La température d’injection est I'un des facteurs
les plus importants dans le moulage du plastique. La plupart de la fusion de la résine se
produit en raison du chauffage par friction de la rotation de la vis & l'intérieur du canon.
Les bandes de chauffage du baril servent principalement a conserver la résine a la
température appropriée. La méthode la plus commune utilisée pour refroidir le plastique
une fois qu'il est injecté dans le moule est un ensemble de lignes d'eau. Ces lignes sont
reliées a une source d'eau a température contrélée qui circule a travers le moule et qui
élimine la chaleur qui s'accumule dans le moule. En fait, I'eau est utilisée pour maintenir la
température du moule et doit étre la méme température en sortant [56, 57]. Les
températures suggérées d’injection et du moule pour des matériaux spécifiques sont

indiquées dans le tableau II-1.

Tableau II-1: Température d’injection et du moule pour des matériaux spécifiques

[56].

Polymere Abréviation Melt Temp °c Mold Temp °c
Acrylonitrile Styrene ABS 240-280 50-80
Butadiene

Styrene SAN 200-270 40-80

Acrylonitrile

Acrylate  Styrene | ASA 240-280 40-80

Acrylonitrile
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| ASA/PC Blend ASA +PC 260-300 60-90
Poly Methyl | PMMA 200-260 50-80
Methacrylate
Low Density | LDPE 170-240 10-40
Polyéthylene
Polypropyléne PP 200-270 10-40
High Density | HDPE 180-270 10-40
Polyethylene
Polystyrene PS 180-260 10-40
Nylon 6.6 PA 66 280-300 40-60

PA 66 + Glassed | 285-310 80-120
Fibre
Nylon 6 PA 6 230-290 40-60
PA 6 + Glassed | 260-290 80-120
Fibre
Polyacetal POM copolymer 180-230 60-120
Polybutylene PBTP 245-270 60-80
Terephthalate
Polyether Sulphone | PES 320-360 140-160
Polysulphone PSU 310-360 120-160
Polycarbonate PC 280-310 80-120
Polyvinyl Chloride | PVC 170-210 20-50

(rigid)
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II.1.1.3. Rotation de la vis et vitesse d'injection

La vitesse de rotation de la vis (RPM) est la vitesse a laquelle la vis de plastification tourne.
Plus la vis tourne vite, plus vite le matériau est comprimé par les vols a vis, ce qui augmente
la quantité¢ de chaleur par cisaillement. La vitesse d'injection est la vitesse avant de la vis

lors de son opération d'injection.

Pour la plupart des résines en ingénierie, la vitesse d’injection doit étre réglée sur la vitesse
maximum. Cependant, une vitesse d'injection plus lente au début de l'injection peut étre
nécessaire pour éviter un €coulement turbulent lorsque le matériau traverse les zones
restrictives telles que les portes. La vitesse d'injection devrait étre réduite de nouveau vers
la fin de l'injection pour éviter de clignoter a la fin de la course et pour améliorer la

formation de lignes de soudure homogenes apres un tlux divisé [57].

II.1.2. Effet des paramétres d’injection sur les propriétés des composites PE
I1.1.2.1. Effet des paramétres d’injection sur les propriétés mécaniques
Les propriétés mécaniques des CFN a base de polyéthylene dépendent des paramétres
d’injection.
C. Fetecau et al. ont étudié l'effet des parametres de moulage par injection sur du
polyéthylene basse densité renforcés avec des nanotubes de carbone multi-paroi a 2,5%
(LDPE-MWNT) et le LDPE vierge [59]. La méthodologie de Taguchi avec quatre facteurs
et deux niveaux a été utilisée pour la conception de I'expérience [60, 61]. La température
d’injection, la température du moule, la pression de maintien et la vitesse d'injection ont
¢té sélectionnées. Le temps de maintien a €té réglé sur 5 s, tandis que le temps de
refroidissement a 30 s. Pour le LDPE vierge, la température d’injection est le facteur le
plus important sur le module de Young. La température du moule, la vitesse d'injection et
la pression de maintien ont des effets modérés. L'augmentation de la température
d’injection, de la température du moule et de la vitesse d'injection diminue le module de
Young, tandis que ['augmentation des pressions de maintien augmente le module de Young.
Pour le composite LDPE-MWNT, la température d’injection est le facteur le plus

important. La température du moule a un effet modéré, mais significatif par rapport a la
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pression de maintien ou a la vitesse d'injection qui ne semblent pas influencer beaucoup
sur le module de Young. La température a un effet négatif sur le module de Young. A
mesure que la température du moule et de la masse fondue augmente, le module de Young

diminue [59].

P.S.M. Megat-Yussof et al. ont étudi¢ l'effet de la pression du maintien et de la température
d'injection sur les coques vides de palmier a huile et le HDPE (EFB) -HDPE. Deux séries
d'échantillons ont été produits [33]. Dans une série, des échantillons ont été produits a une
pression de maintien variable de 60, 70, 80 et 90 bars, tandis que la température d'injection
a été maintenue a 170 °© C. Dans une autre série, des €chantillons ont été produits a
différentes températures d'injection, soit 150, 170, 190 et 210, tandis que la pression a €té
fixée a 80 bars. La pression du maintien a montré une influence sur la résistance a la traction
et a la rupture des composites bien qu'avec moins d'impact sur la résistance a la flexion. La
pression de maintien croissante augmente l'orientation moléculaire des chaines polymeres
de la matrice [62]. Une orientation moléculaire accrue entraine un niveau accru de
cristallinité des composites. Le sens de l'injection pendant la fabrication de I'échantillon
influence également l'orientation des fibres dans les composites [63]. L'amélioration
observée des propriétés de traction a mesure que la pression de maintien augmente est due
a une anisotropie. Cependant, si la pression de maintien augmente au-dela du niveau
optimal, la chaine moléculaire des composites devient trop emballée, ce qui entraine des
enchevétrements de chaine et réduit la cristallinité [37, 64]. Par conséquent, augmenter la
pression de maintien au-dela de ses limites pendant le processus de moulage par injection
de composite peut contribuer a des propriétés de traction plus faibles.
La résistance a la flexion est moins affectée par la pression de maintien en raison de la
différence d'application de charge par rapport a celle en mode de traction. Pendant le test
de flexion, la charge est appliquée normalement a I'orientation de la fibre et chaque fibre
est soumise a la fois aux forces de traction et de compression. L'influence de I'orientation
de la chaine moléculaire sur la résistance a la flexion est inférieure a la compatibilité des
liaisons entre la fibre et la matrice [65, 66]. Les propriétés mécaniques du HDPE (EFB)
sont également influencées par la température d'injection. Parmi toutes les propriétés
mécaniques, la résistance a la traction et a la flexion est moins affectée. La résistance a la

traction, par exemple, diminue de 5% pour chaque incrément de la température d'injection.
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Une tendance similaire est observée avec la résistance a la rupture des composites. Une
température d'injection plus élevée a entrainé une diminution manifeste de la résistance a
la rupture. La résistance a la flexion est Ja plus affectée (62%) par l'augmentation de la
température d'injection. La diminution continue de la résistance a la flexion est observée a
mesure que la température augmente. Le traitement des composites (EFB) -HDPE a une
température d'injection plus élevée ont montré un impact négatif sur la résistance a la
traction, a la rupture et a la flexion des composites. L'utilisation d'une haute température
d'injection a entrainé une dégradation induite par la chaleur de la fibre [67]. Les auteurs
ont conclu que, pour obtenir un composite avec de bonnes propriétés mécaniques, une
température d'injection plus faible devrait étre utilisée, tant que le polymére est bien fondu.
S. Panigrahi et al. ont étudié le comportement mécanique des bio composites HDPE+ fibre
de lin, tandis que la teneur en fibres, la température d'injection et la pression d'injection ont
été modifiées [42]. L'étude a montré que la résistance a la traction était significativement
dépendante du contenu en fibres et de la température d'injection. La pression d'injection n'a
eu aucune influence significative sur la résistance a la traction du composite. Les trois
facteurs influencent de maniere significative sur la résistance a la flexion. Ceci indique que
les propriétés de flexion sont plus facilement influencées par les paramétres d’injection que
les propriétés de traction. Parmi les trois facteurs, le facteur ayant le plus d'impact €tait la
teneur en fibres, suivie de la température d’injection ; le facteur ayant le moins d'impact

¢tait la pression d'injection [42].

11.1.2.2. Effet des parameétres d’injection sur des propriétés mécaniques via la densité

(morphologie)

La littérature rapporte en détail comment améliorer efficacement les propriétés mécaniques
via la modification physique des fibres [58, 68, 69] ou chimiques [69-72] ou par l'addition
d'agents de couplage [69, 73, 74]. Mais toutes ces méthodes ne réduisent pas le poids des
composites. L'idée principale de réduire le poids est de mousser le composite pour
améliorer les propriétés mécaniques spécifiques. De nos jours, des méthodes plus
complexes sont utilisées pour contrdler la structure finale de la mousse pour produire des
mousses structurelles ; c'est-a-dire un matériau ayant une structure en sandwich (peau-

cceur-peau). On sait que I'épaisseur de la peau et les propriétés mécaniques augmentent
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avec la diminution de la température du moule [75,76]. Sur la base de cette information,
une méthode a €té¢ développée pour produire des mousses structurelles asymétriques en
appliquant un gradient de température a I'intérieur du moule tout en moussant un composé
[77]. Il semblait que les mousses asymétriques offrent un module de flexion plus élevé
lorsque la charge est appliquée sur la peau plus épaisse, tandis qu'une plus grande résistance
aux chocs est obtenue lorsque I'impact est effectué sur la face avec une peau plus mince.
Bien que les propriétés mécaniques des mousses dépendent de parametres morphologiques
tels que la taille de la cellule, la densité cellulaire ou la forme de la cellule, il est rapporté
que le parametre principal est la densité¢ [78]. Sur la base de toutes ces études, des
composites de fibre d'agave HDPE ont été produits en utilisant un agent moussant chimique
(azodicarbonamide) par C. Tissandier et al. [79]. Les échantillons ont été moulés par
injection dans le but de produire des structures symétriques et asymétriques. Dans ce but,
les températures des deux parties du moule ont été contrélées de maniére indépendante
ainsi que la teneur en fibres et en agents moussants. Les résultats ont montré que
'augmentation de la température du moule augmente I'épaisseur de la peau, ainsi que
'augmentation de la différence de température du moule augmente le degré d'asymétrie

méme si cet effet était moins important lorsque la concentration de la fibre augmente.

En outre, I'augmentation de la teneur en fibres augmente les modules €lastiques (tension,
flexion et torsion), mais diminue la résistance et I'allongement a la rupture. En outre,
l'augmentation de la teneur en agent gonflant diminue la densité, les modules élastiques
(tension, flexion et torsion), la résistance et l'allongement & la rupture. [.a température du
moule, dans la gamme des paramétres étudiés, a eu un effet relativement faible sur
I'allongement a la rupture car la température la plus basse, maintenue constante, est celle
qui contrdle principalement la morphologie finale des composites. Ils ont finalement
conclu que les mousses micros cellulaires avaient un comportement de traction différent

de leurs homologues renforcés de fibres naturelles [79].

Dans I'étude réalisée par C. Tissandier et al dans les années 2014 et 2015, les propriétés
morphologiques et mécaniques en fonction du gradient de température a l'intérieur du
moule (0-60 ° C), ainsi que le contenu des fibres et des agents moussants en utilisant du

HDPE, la fibre de lin (FF) et I'azodicarbonamide (agent moussant, FA) ont été étudiés [80].
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Dans la premiere partie de I'étude [81], I'effet des paramétres d’injection sur la morphologie
finale (taille de la cellule, densité cellulaire, peaux et €épaisseurs du noyau), la densité
apparente et profil de densité ont €té étudiés. lIs ont constaté que, la taille de la cellule, la
densité cellulaire ; I'épaisseur de la peau et du noyau ont €té affectés par le gonflement et
la teneur en fibres naturelles et les températures du moule. L'étude a également montré
qu’une meilleure structure asymétrique micro cellulaire a été obtenue avec une teneur
élevée en fibres et en agents moussants et une température moyenne de moule plus élevée.
Dans la deuxieme partie de 'étude, les propriétés mécaniques (traction, flexion, torsion et
impact) ont été analysées et ont été fortement influencées par la réduction de densité et la
teneur en fibres naturelles. Ils ont également constaté que l'addition de fibres fournit un
renforcement plus élevé en flexion qu’en torsion et flexion. En outre, le module de flexion
et la résistance au choc ont été relativement peu affectés par la teneur en agent moussant

pour la gamme de parametres étudiés [78].

B.R. Bharath Kumar et al. avec leurs études menées en 2015 constituent la premicre
tentative de fabrication de mousses syntaxiques et composites, utilisant une machine de
moulage par injection a l'échelle industrielle [82]. Le HDPE est utilis€ comme matrice et
les cénospheres de cendres sont utilisées comme charge. La pression et la température
utilisées dans le procédé de moulage par injection sont optimisées pour minimiser la
fracture des cénospheres et pour obtenir un mélange complet des cénosphéres au HDPE.
Les parametres optimis€s sont utilisés pour fabriquer des mousses syntaxiques avec 20, 40
et 60 wt. % de cénospheres. Ils ont constaté, bien que le remplissage incomplet de la cavité
du moule ait été obtenu a de faibles pressions pour des températures de 160 et 180 ° C, on
observe clairement un remplissage excessif du moule pour des pressions élevées. Les
spécimens de haute qualité sont coulés a des pressions de 30 a 40 kg / cm2 (figure. II-1).
Une pression tres élevée peut conduire a une plus grande fraction de cénospheres cassés,
tandis qu'une température plus élevée conduit a une viscosité plus faible de la résine, ce
qui entraine un €coulement du moule. Les propriétés mécaniques ont également été
analysées et 1l est noté qu'avec I'augmentation du contenu de la cénosphere, la densité et la

résistance diminuent et le module augmente.
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Figure II-1. Echantillons moulés a des pressions (a) inférieurs a 30 kg / cm?, (b)

supérieurs a 40 kg / cm? et (c) 4 30, 35 et 40 kg / cm? [82]

I1.1.2.3. Effet des parametres d’injection sur I'absorption d'eau des PE-Composites
Etant donné que I'eau & l'intérieur du composite peut affecter ses propriétés physiques et
mécaniques, une faible absorption d'eau est souhaitée dans les bio composites en ajustant
les parametres de fonctionnement. Les fibres naturelles sont de nature hautement
hydrophile, elles absorbent facilement 'eau. Par conséquent, l'incorporation de fibres
naturelles dans des matrices polymeéres augmentera généralement la capacité d'absorption
d'eau du produit [82, 83]. Etant donné qu'une teneur élevée en fibres est souhaitée dans les
bio composites pour obtenir de bonnes propriétés mécaniques, la diminution de 'absorption
d'eau en contrdlant les parametres d'injection comme la température et la pression sont

importantes [42].

S. Panigrahi et al. ont étudié le comportement d'absorption d'eau du bio composite en
polyéthylene et de fibre de lin, tandis que la teneur en fibres, la température d'injection et
la pression d'injection ont été modifiées. On constate que lorsque la teneur en fibres dans
le bio composite est de 30% et que la température d'injection est faible, l'absorption
moyenne d'eau du bio composite est de 0,22% ; mais a la méme teneur en fibres, lorsque
la température d'injection augmente, l'absorption moyenne d'eau bio composite augmente
a 0,54%. lls ont conclu qu'il est trés important de contrdler la température d'injection pour
diminuer l'absorption d'eau du bio composite lorsque la teneur en fibres est plus élevée.
Basé sur l'analyse statistique SPSS, ils ont indiqué que la teneur en fibres et la température

d'injection ont considérablement influencé 'absorption d'eau des piéces en bio composite,
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alors qu’avec la pression d'injection presque rien n'a été observée. Lorsque le bio composite
comprenait moins de 20% de fibres de lin, le changement de température d'injection
n'entrainait pas une grande différence sur l'absorption d'eau. Mais lorsque la teneur en
fibres a augmenté de 20 a 30%, 'absorption d'eau était évidemment influencée par la
température d'injection. Il y a eu une augmentation de l'absorption d'eau lorsque la
température d'injection €tait supérieure a 195 © C. En effet, a plus grande température, la
dégradation des fibres s'est produite, de sorte que plus de pores ont été¢ formés entre

I'interface fibre et matrice, ce qui a favorisé I’entrée d'eau dans les bio composites [42].

I1.1.2.4. Effet des parameétres d’injection sur la résistance de liaison et la conductivité

électrique des PE-Composites

Les nanotubes de carbone ont été¢ démontrés comme les meilleurs nano fibres pour
améliorer les propriétés mécaniques, physiques, thermiques ou autres propriétés
fonctionnelles des polymeres en raison de leurs propriétés exceptionnelles, y compris, entre
autres, un module et une résistance ¢levés, une haute conductivité électrique et thermique
et une haute résistance chimique [83, 84]. Cependant, le degré de conductivité des
polymeéres dépend de la fraction volumique de la charge, de ses aspects géométriques et de
sa répartition dans la matrice polymére [85-90]. A faible teneur de nanotubes de carbone,
les propriétés électriques des nano composites sont similaires a celles du polymeére isolant
du fait que les nanotubes de carbone sont électriquement isolés I'un de 'autre par la matrice
polymere. Lorsque la concentration dans les nanotubes de carbone augmente jusqu'a un
niveau critique connu sous le nom de seuil de percolation, la résistivit¢ diminue
drastiquement puisque la distance inter-particuliere du carbone devient assez petite pour
obtenir des électrons traversant le réseau de carbone [85-90]. La conductivité électrique
des nano composites dépend également des propriétés de la matrice polymére. Comme la
matrice d'hote polymere est un isolant électrique et que les électrons se déplacent d'un
nanotube de carbone & un autre, plus la structure cristalline est élevée, plus la fraction
volumique des nanotubes de carbone est nécessaire pour obtenir des nano composites
conductrices [85-90]. L'utilisation de composites polymeres remplis de nanotubes de
carbone et de la technologie de surmoulage est une solution prometteuse pour la fabrication

de pieces a deux composants, car leurs propriétés €lectriques correspondent a une bonne
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résistance mécanique. Pour le moulage par injection a deux composants, l'adhérence peus
étre influencée par presque tous les facteurs impliqués dans le processus de moulage.
Cependant, les parametres d’injection pertinents influengant la résistance a l'adhérence
sont: la température de fusion et du moule, les pressions d'injection et de maintien, les
temps de refroidissement et de maintien, la contre-pression et la vitesse d'injection [91-94
]. Ces facteurs ont une influence directe sur la morphologie, I'orientation moléculaire et
I'enchevétrement dans le processus de formation de ligne de soudure [91, 92]. En
particulier, dans le cas des composites remplis de nanotubes de carbone, l'une des
principales difficultés avec le moulage par injection est la formation de zones conductrices
et de zones conductrices riches en polymeres et de nanotubes de carbone dans les pieces
moulées par injection [58]. Sur la base de toutes les informations ci-dessus, F. Stan et al
ont évalué au cours de l'année 2013 l'adhésion du LDPE au LDPE rempli de nanotubes de
carbone a plusieurs parois (LDPE / MWCNT) a 2,5% en utilisant la méthode de moulage
par injection a deux composants, grace a laquelle les températures du moule et d’injection
ont été modifiées [58]. Ils ont constaté que température du moule a un effet décroissant
plus petit sur Ja résistivité du volume. La résistivité volumique du composite LDPE /
MWCNT pour la température du moule de 60 °© C a diminué avec l'augmentation de la
température de fusion. La résistivité volumique de la matrice LDPE est quelque peu
inattendue puisque le LDPE est I'un des polymeres les plus isolants. L'incorporation de
2,5% en poids du MWCNT dans le LDPE a amélioré la conductivité du LDPE, mais I'effet
d'amélioration de la conductivité électrique est faible. Le faible effet sur la conductivité
électrique peut étre attribué a la faible dispersion des MWCNT et / ou au développement
d'agglomérats de nanotubes pendant le processus de moulage par injection [93-97]. En
outre, dans leur étude, le seuil de percolation électrique n'a pas été atteint [42].
IIs ont également montré que la force de liaison entre le LDPE et le composite de LDPE /
MWCT augmente avec I'augmentation des températures de fusion et de moisissure. A des
températures du moule plus élevées, cependant, la résistance de liaison diminue légerement
avec l'augmentation de la température de fusion. L'augmentation de la force d'adhérence a

été attribu€e a une meilleure interaction / diffusion entre les chaines polymeres [58].
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I1.1.2.5. Effet des paramétres d’injection sur les propriétés tribologiques des PE-

composites

La littérature sur les paramétres d’injection et leurs effets sur les propriétés tribologiques
des PE-Composites reste jusqu' aujourd'hui trés médiocre. Les quelques recherches
effectuées ne concernent que le polyéthyléne de masse moléculaire ultra-élevé
(UHMWPE). UHMWPE possede une excellente résistance a l'usure, une forte résistance
aux chocs, une bonne qualité de glissement et une faible perte de friction, et ses
performances d'autolubrification peuvent étre largement utilis€ées dans les applications
d'ingénierie [98-100]. La plupart des échantillons UHM WPE sont traités avec moulage par
compression ou par extrusion, car la viscosité ’UHMWPE est trés élevée, ce qui signifie
qu'elle ne coule pas correctement. Par conséquent, il est difficile de le mouler par injection.
C'est seulement en 2009 que Hsien-Chang Kuo et al. ont étudié les relations entre
I'orientation moléculaire et les différentes conditions de moulage par injection ; les
parametres d'usure UHMWPE ; et aussi le mécanisme d'usure sur les surfaces usées. Les
parametres variables du processus de moulage par injection €taient la température de
fusion, la température du moule et la vitesse d'injection [101]. Leurs travaux ont révélé que
le coefficient de frottement UHMWPE ainsi que la perte de volume d'usure sont
significativement affectés par différents parameétres d’injection. L'augmentation du
coefficient de trottement observée dans différentes conditions de moulage par injection est
attribuée a la couche gelée. Des coefficients de frottement supérieurs se trouvent a une
température de fusion de 280 ° C, température du moule de 70 ° C et vitesse d'injection de
210 mm /s lorsque la direction de glissement est parall¢le a la direction du flux de fusion.
La perte de volume d'usure la plus faible se trouve a une température de fusion de 280 ° C,
température du moule de 90  C et vitesse d'injection de 210 mm / s, lorsque la direction
de glissement est parall¢le & la direction du flux de fusion. De méme, la variation du
coefficient de frottement et de la perte de volume d'usure avec différentes conditions de
moulage par injection montre la méme tendance que pour la direction de glissement
perpendiculaire a la direction du flux de fusion. Les valeurs de perte de volume d'usure
diminuent ou augmentent a mesure que les conditions de moulage par injection diminuent
ou augmentent. La raison de ce comportement est que la température de fusion, la

température du moule et la vitesse d'injection changent les propriétés de la surface, telles
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que la viscosité ou la densité de la masse fondue, et peuvent entrainer un gradient de
température plus élevé pres de la paroi du moule en raison de l'effet de transfert de chaleur
[102]. Ils ont également constaté en ce qui concerne la dureté de surface, la dureté
UHMWPE diminue & mesure que les charges de contact coulissant augmentent, et les
conditions de moulage par injection ont peu d'impact sur la dureté. Ainsi, la charge de
contact coulissante est un facteur important pour la dureté de surface UHMWPE [101].
Mohamad Raffi et co. ont également étudié le comportement d'usure de 'lUHMWPE
réticulé. Les spécimens UHMWPE sont moulés par des techniques de moulage par
injection en faisant varier les parametres de température de fusion (MT) [103, 104]. Deux
types de matériaux différents ont été utilisés dans 1'étude, 1'un avec UHMWPE non irradié
et un autre avec YUHMWPE. L'étude a révélé que la température de fusion a influencé la
dureté et les propriétés d'usure telles que le coefficient de frottement et le taux d'usure,
respectivement. La microdureté correspondant a MT de 280 © C a été plus élevée que celle
de 260 ° C et 300 ° C, car une liaison solide est réalisée dans des échantillons MT de 280
° C UHMWPE. Le coefficient de frottement COF et le taux d'usure de UHMWPE et y-
UHMWPE sont minimaux pour les spécimens correspondant a MT de 280 ° C, alors que
les spécimens obtenus a des MT de 260 ° C et 300 ° C ont un COF et taux d'usure plus
élevé. L'examen des surfaces usées avec le microscope électronique a balayage a révélé
que le repassage (Ironing) est le mécanisme prédominant pour les spécimens correspondant
ala MT de 280 ° C, alors que les mécanismes de labour (ploughing) et de grattage sont
prédominants pour les spécimens obtenus a la MT de 300 © C. Les spécimens correspondant

a MT de 260 ° C ont été dominés par la déformation plastique et la fatigue.

Les tableaux II-2, II-3 et II-4 résument les effets des principaux parameétres du processus
de moulage par injection sur les propriétés mécaniques, morphologiques, l'absorption
d'eau, la force de liaison et les propriétés tribologiques des composites de polyéthylene. Le
signe plus dans le tableau indique que I'augmentation de la valeur du parametre a un effet
croissant. Le signe moins fait référence a un effet décroissant. Le nombre de signes plus

ou moins se référe a l'intensité de l'effet. 0 signifie aucun impact
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Tableau I1-2: Effets des parametres d’injection sur les propriétés mécaniques des composites de

polyéthyléne (Le signe plus indique que I'augmentation de la valeur du parameétre a un effet

croissant, tandis que le signe moins fait référence a une diminution. 0 signifie pas d'impact) [59].

Refe | Comp Melt Mold Holding | Injectio | fiber Mechanical
renc | os-ites (inj.) Temp. Pressure | n Speed | content Properties
es S
Temp.
[43] | LDPE --- -- + + Young’s modulus
MWN
T
[30] | HDPE --- ++ +/- - fracture strength
-EFB
-- + + flexural Strength
- - +++/-- Tensile Strength
[39] | HDPE +++ 0 +++ tensile strength
- Flax
++ + +++ flexural strength
Fiber
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Tableau I1-3 : Effets des paramétres d’injection sur les propriétés mécaniques via la

densité (morphologie) des composites de polyéthyléne (Le signe plus indique que

I'augmentation de la valeur du paramétre a un effet croissant, tandis que le signe

moins fait référence a2 une diminution. 0 signifie pas d'impact) [59]

Refe | Compo | Injection | Mold Injection | Foaming | fiber Mechanical
renc | sites Temp. Pressure. | Agent conte and
Temp.
es contents | nts morphological
Properties
auf6 | HDPE- -- density
2] agave : :
-- ++ elastic moduli
fiber
- - strength
+ -- - Elongation at
break
+++ Skin-thickness
+++ + asymmetry
[64] | HDPE, ++ ++ ++ Cell size
-flax
++ ++ ++ Cell density
fiber
++ ++ ++ skin and core
thickness
++ ++ ++ asymmetry
[63] | HDPE- ++ tensile
Flax .
+ +++ flexion
Fiber
++ torsion,
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+++ impact
[65] | HDPE+ | ++/- - ++/- - -- density
tfly ash
++ modulus
ceno.
-- strength
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Tableau II-4 : Effets des parameétres d’injection sur 1'absorption d'eau, la force des

liaisons et les propriétés tribologiques des composites de polyéthyléne (Le signe plus

indique que I'augmentation de la valeur du parametre a un effet croissant, tandis que

le signe moins fait référence a une diminution. 0 signifie pas d'impact) [S9].

Refe | Compo Mold | Injection | Injectio | Fiber Water
renc | sites Melt(inj.) | Temp | pressure. | n Speed | contents absorption,
es electrical
Temperat
conductivity and
ure
tribological
Properties
[39] | HDPE | ++ 0 ++ Water
+ Flax absorption
Fiber
[43] | LDPE/ -- volume
MWC resistivity
NT
++/- ++/- bonding strength
[85] | UHM | ++ ++ ++ friction
WPE coefficient
++/-- ++/-- ++/-- wear volume
loss
[87] | UHM | ++/-- hardness
WPE
++/-- coefficient  of
friction
+4/-- wear rate
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Avec les tableaux, il semble que I'étude des parametres du processus de moulage par
injection se produit le plus pour un composite PE avec des fibres naturelles ou bio (lin,
agave, grappe de fruits vides). 11 devient de plus en plus évident que, utiliser la température
dumoule et d’injection pour les thermoplastiques et en particulier le PE, pendant I’injection
des composites de bois, par exemple, peut conduire a des piéces de propriétés médiocres.
Les effets de la pression ou de la température sur le plastique et le bois sont différents. Il
devient évident que l'augmentation de la teneur en fibres de bois peut nécessiter, par
exemple, une augmentation ou une diminution de la pression ou de la température
d'injection.

Certaines  tendances  sont ¢également observées avec les tableaux
-Les parametres étudiés soit, la température de moule et d'injection, la pression d'injection
et de maintien, la vitesse d'injection, la teneur en fibres ou en agents moussants influencent
positivement ou négativement les propriétés des composites PE. Le contenu de la fibre
reste le paramétre le plus étudié dans le processus de moulage par injection, méme lorsque

les autres parametres sont modifiés.

-La température du moule et le contenu de 'agent mousseux sont les parametres les plus
utilisés pour améliorer les propriétés morphologiques telles que la taille de la cellule, la

densité cellulaire, I'épaisseur de la peau.

- De plus, il est évident que les propriétés mécaniques, la résistance, la flexion, la torsion,
la traction, I'impact des composites PE dépendent fortement de la proportion de fibres

contenue dans le CFN.

Cet examen a montré en détail comment les paramétres d’injection tels que la température
de fusion, la température du moule, la vitesse d'injection, la pression de maintien, la
pression d'injection et, dans une certaine mesure, la teneur en fibres avaient influencé les
propriétés mécaniques, morphologiques, tribologiques des composites de polyéthyléene
ainsi que l'absorption d'eau, la force d'adhérence et la conductivité électrique. Il serait tres
souhaitable qu’il se fasse dans les années a venir les études sur la tribologie des CFN a base

de polyéthylene puisque la littérature dans ce domaine est plus que médiocre [58].
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I1.2. Impression 3D

I1.2.1. Généralités

Introduit pour la premiére fois dans les années 80 pour servir les besoins spécialisés en
modélisation et en prototypage rapide (RP), 'impression 3D alias Fabrication Additive
(AM, Additive Manufacturing) a émergé comme une plate-forme technologique
polyvalente pour la Conception Assistée par Ordinateur (CAQO) et fabrication rapide. AM
permet la production de pieces sur mesure a partir de métaux, de céramiques et polymeres
sans avoir besoin de moules ni d’usinage typiques pour fabrication conventionnelle
formative et soustractive. Aujourd'hui les imprimantes 3D sont disponibles dans le
commerce a moins de 500 dollars US, ce qui permet la fabrication d’objets 3D méme a la
maison. De la méme maniére que le développement de I'impression 2D numérique ainsi
que la publication assistée par ordinateur a révolutionné la communication technologie de
I'information, le développement des technologies AM en conjonction avec « I’internet des
objets » a le potentiel de révolutionner la fabrication assistée par ordinateur des objets
complexes et systtmes de matériaux multifonctionnels. Tandis que la fabrication
conventionnelle est régie par des contraintes de traitement liée & la production de masse
industrielle, AM est intrinséquement agile permettant une rotation plus rapide de la
conception et de la fabrication des objets personnalisés sur mesure pour répondre aux
demandes des individus et des applications spécifiques. En littérature, les termes
tabrication additive, prototypage rapide, fabrication par couches, fabrication libre de
tormes solides, la fabrication 3D et I’impression 3D sont utilisés plus ou moins comme
synonyme. Alors que la « Fabrication Additive » est préférée par la plupart des ingénieurs,
le terme « impression 3D » est beaucoup plus commun en particulier dans les médias
populaires. Dans cette theése, les termes « fabrication additive » (AM) et impression 3D
seront a la fois utilisé pour décrire le méme principe général de fabrication.

AM permet la production de structures 3D de formes a complexité ¢levée. Bien qu'une
tasse de café ne soit pas trés complexe, il fournit un objet pratique pour démontrer les

concepts de AM (Figure 11.2) [105].
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Figure II-2. Principes de base de la fabrication additive [105]

a) Développement d’idées de produits transformées en données numériques au moyen de
la CAQ, ou l'analyse de données géométriques au moyen d'un balayage 3D;

(b) prétraitement des données de modele: découpage du modele virtuel en couches
données, ajustement des structures de support pour stabiliser les structures de levage,
planification du trajet et transfert successif de données en couches sur une imprimante 3D;
(c) et la fabrication additive de modéle ou de produit, par exemple en extrusion, post-
traitement pour éliminer les artefacts typiques, y compris les structures de support et

rugosité de surface.

Dans un premiei temps, la CAO est utilisée pour créer un objet virtuel, qui est ensuite
découpé numériquement. Les objets avec des parties en porte-a-faux (c’est-a-dire la
poignée de la tasse a café) sont congus avec des structures de support temporaires pour
empécher I’effondrement pendant le processus de fabrication. Les coordonnées de 'objet
virtuel et des tranches numériques sont ensuite utilisées pour piloter les moteurs, qui
contrélent la position du dispositif de construction ou de l'orifice de distribution 3D,
respectivement. Pour des raisons pratiques, ce type de fabrication assistée par ordinateur
(FAO) s’effectue normalement couche par couche avec des épaisseurs de couche typiques

allant de 15 a 500 pm. Quand I’épaisseur de la couche est inférieure a 50 pm, I’ceil nu ne
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sera généralement pas en mesure de reconnaitre les ¢étapes associées a une approche de
fabrication en couches. Pour les couches plus épaisses ou dans des applications plus
exigeantes, le post-traitement peut étre utilisé pour supprimer les structures de support ou
pour améliorer les propriétés de la surface. Par rapport au traitement conventionnel des
polymeéres (Figure II-3), par des techniques formatrices comme le moulage par injection et
soustractives comme |'usinage CNC, AM est plus lente mais permet la fabrication guidée
par CAO de systemes de matériaux multifonctionnels aux formes et fonctionnalités
complexes, y compris les bio systémes. Avec le développement de systémes faciles a
utiliser, présentant des vitesses de fabrication suffisamment rapides et des prix réduits, AM
est passée de I’aréne des processus de « fabrication de niche » a un public beaucoup plus
vaste. Malgré les progres importants accomplis ces derni¢res années, il reste encore un
certain nombre de défis a relever pour que la AM soit un outil de fabrication a grande
échelle. Bon nombre de ces problémes sont liés a I’insuffisance des propriétés des
matériaux (propriétés thermomeécaniques, anisotropie, porosité, stabilité a long terme, colt,
propriétés a la corrosion, fluage, etc.) de fabrication actuellement utilisés. En se
concentrant sur les matériaux polymeéres, on va énumérer dans cette these les différents
procédés AM utilisant des polymeres ainsi que les exigences techniques des matériaux
utilisés[105].

Le nombre de plus en plus grand de processus AM peut étre classé en utilisant différents
criteres, allant de l'application (prototypage visuel, prototypage fonctionnel outillage, et
fabrication rapide) a la condition initiale de matériaux transformés ou le principe physique

sous-jacent au processus de solidification principalement par couches [106].
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Figure II. 3 : Comparaison entre les techniques de fabrication (a) soustractives, (b)

additives et (¢) formatives [105]

En 2009, le Comité international F42 de I’ASTM sur la technologie de la fabrication
additive a défini un certain nombre de termes pour distinguer les technologies de
fabrication additive de leurs concurrentes formatrices et soustractives (Figure I1- 4) et pour
classer différents processus de fabrication additive qui sont les suivants [107, 108].

1-L’extrusion de matériau est un processus de fabrication additive dans lequel le
matériau est sélectivement distribué a travers une buse. Dépot de fil fondu (FDM), la
fabrication de filaments fondus (FFF), la distribution 3D et le bio-transfert 3D entrent dans
cette catégorie.

2- Le jet de matériau est un processus de fabrication additive dans lequel des
gouttelettes de rnatériau de construction (telles que des matériaux photopolymeres ou
thermoplastiques) sont déposées de maniere sélective. Les systémes basés sur I'impression
a jet d'encre entrent dans cette catégorie.
3-Le jet de liant est un procédé de fabrication additive dans lequel un agent de liaison
liquide est déposé de manicre sélective pour fondre des matériaux en poudre. La
stratification de feuilles est un processus de fabrication additive dans lequel des feuilles de

matériau sont liées pour former un objet.
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4- La photopolymérisation de cuve est un procédé de fabrication d’additif dans lequel le
photopolymere liquide dans une cuve est durci de maniere sélective par polymérisation
activée par la lumiere. De nombreuses approches AM basées sur la lithographie (par
exemple, la polymérisation multi photonique (2PP), le traitement numérique de la lumiere
(DLP) et la stéréolithographie (SLA)) peuvent €tre regroupées dans cette catégorie.

5-La fusion en lit de poudre est un procédé de fabrication additive dans lequel de I’énergie
thermique (fournie, par exemple, par un laser ou un systeme électronique, faisceau)
fusionne sélectivement les régions d’un lit de poudre. Laser sélectif de frittage (de
Systémes 3D) et le frittage laser (de EOS), qui sont tous deux abrégés SLS, et ['usinage par
faisceau d'électrons (EBM) entrent dans cette catégorie. Ces procédés utilisent comme
matériaux les métaux ainsi que les polymeéres.

6-Le dépot d'énergie dirigé est un processus de fabrication additive dans lequel de
I'énergie thermique focalisée (par exemple, un arc laser ou plasma) est utilisée pour fondre
des matériaux en les faisant fondre au moment de leur dép6t. Ce processus n'est
actuellement utilisé que pour les métaux.

Le tableau 1I-5 répertorie les techniques AM avec certaines de leurs caractéristiques et

limitations les plus pertinentes [105].
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Tableau II- 5 : Classification des Techniques AM pour les polyméres, avec avantages
et inconvénients [105]

categorized typicdl and hirgest build  typical feature

techniques volume resalution typical materials advantages disadvantages
Vat Photopolymenzation
exposure from 280 X 230 X 230 mum' 50-100 yim acrylates/ epoxides excellent surface quality  limited mechanical
op 800 X 330 X 400 man’ and preaision properties
(Prodways)
CLIp 150 X 80 X 300 mm' 7§ pm acrylates high buld specd low-viscosity resins required
exposure from 100 X 100 X 100 mm' 25100 pm acrylates/ epoxdes low initial vat volume;  linted mechanical
battom 300 X 300 X 300 mu' better surface quality  properties
{DigitalWax 30X)
muluphaton $X§X | mm' 0.1=5§ pm acrylates vory high resolution low build speed; limited
lithography 100 X 100 X 3 mum" materials
{Nanesenbe) +
Powder Bed Fusion
palymer SLS 250 X 230 x 250 mm' $0-100 ym PAI2, PEEK best mechanical rough surfxces; poor
1400 X 1400 X 500 man’ propetties; less reusability of wisintered
(Hudke 3D HKS1400) anisotropy powder
Materidl and Binder Jetting
polyjet 300 x 200 X 150 mm" % um derylates fagt; allows low viscosity ink required
1000 X 800 X 500 mm’ multimaterial AM
(Objet 1000)
aerosal jot 200 X 300 X 200 mm" 10 jim conductive inks/dielectrics high resolution; low — low visconty ink required
printing (Acrosal Jet 3X) temp process
3D printing 200 X 230 X 200 mm' 100 jimi starch, PLA, ceramics fast; allows limited swength of parts;
{bmder jetting) ¢ | multimateria] AM; rough surfaces
571000 X 600 X 500 mm :
(Voxelet) low temp
Sheat Lamination
laminated object 170 X 220 X 145 mm’ 200-300 ym PVC, paper compact desktop 3D limited matendls; low
J _ H pap P P
manufacturing {Sobdimensivn SD300) printer resolution; high anisotropy
Matenal Extrusion
FDM 200 X 200 X 200 mm' 100-150 ym ARS, PLA, PC, HIPS inexpensive machines  rough surfaces; high
1005 X 1005 X 1005 mm' and materials temperature process
{BigRep One)
3D dspensing 10X 130X 40 mm' (30 100 pm to | am thermo-plistics, composites, broad range of rough surfaces; narrow
Bioplotter] photoresins, hydrogels, materials viscosity process window

bomaterials

11.2.2. Impact économique

La motivation économique initiale pour le développement de I’AM dans les années 80
(mieux connu sous le nom de RP a cette époque) allait s'accélérer et réduire les coflits li€s
au développement de produits. En comparaison avec les technologies de fabrication
soustractive telles que l'usinage a commande numérique CNC, AM génére moins de
gaspillage (en termes de matériaux de construction et de machines-outils de remplacement)

et permet d'incorporer des sous-structures et des contre-dépouilles internes plus complexes.
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En fournissant aux concepteurs de nouveaux processus leur permettant de créer et de
moditier efficacement des modeles physiques pour but de validation, des erreurs de
conception pourraient étre identifiées plus tot [109-111].

AM trouve son application dans la fabrication de piéces sur mesure, y compris de
prototypes, et de piéces de petites séries. L'AM est non seulement de loin plus flexible que
les procédé€s classiques de moulage ou de coulée, mais peut également €tre considéré
comme €conomiquement avantageux dans les cas ou les dépenses financi¢res et en temps
nécessaires a la production de moules et d'outils de formage dépassent les cofits de
production habituellement plus élevés. Comme le montre la figure 11-4, les revenus des
services ainsi que ceux des produits (systemes et matériaux) ont augment€ depuis la crise
de 2008 et les chiffres mondiaux ont dépassé la valeur de 5 milliards de dollars en
2015[112]. Cette croissance significative a suscité beaucoup d’intérét pour les activités et
les principaux acteurs du secteur manufacturier (aérospatiale, énergie, automobile, produits
de consommation, et produits médicaux / dentaires) ont démarré des activités dans ce
domaine. AM est actuellement en mesure de fabriquer des pi¢ces en métaux, polymeres et
céramiques. Comme l'indique la figure II-5, les revenus tirés des ventes de matériaux ont
dépassé la valeur de 900 millions USD en 2016. Il est intéressant de noter que la plus
grande partie de ces ventes de matériaux est toujours destinée aux photopolymeéres (350
millions USD), bien que, a quelques exceptions pres, les photopolymeres sont
principalement utilisés pour des applications de moulage et de prototypage. Des métaux
pour AM d’une valeur de 127 millions USD ont été vendus en 2016 et un montant estimé
a 225 millions USD a été consacré aux polymeres-poudres pour le frittage au laser [113].
Les revenus restants proviennent principalement de la vente de filaments de polymeére pour
la FDM. Les polymeéres constituent donc clairement la classe de matériaux la plus
largement utilisée pour I’AM. Au fur et & mesure que AM s’imposait et que la qualité des
processus et des matériaux atteignait un niveau supérieur, les applications se sont élargies
pour inclure des prototypes pour les tests fonctionnels (prototypage fonctionnel).
Parallelement, la précision de plus en plus concurrentielle de la reproduction CAO et de la
qualité de surface a permis l'utilisation de la matiere active dans le secteur de l'outillage

(outillage rapide), soit en produisant directement des moules, soit en combinant la
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fabrication additive a des techniques de post-traitement telles que l'usinage CNC ou
I'usinage par électro-décharge [106, 109, 114, 115].

La faisabilité économique de la fabrication additive pour les piéces de l'utilisateur final
dépend principalement du nombre et de la vitesse globale des pieces identiques a produire.
Bien qu’il ne soit pas pratique pour la production en série d’objets simples, AM peut
supplanter les techniques de fabrication conventionnelles, notamment formatives, dans des
applications trés personnalisées. Certaines applications cliniques servent d'exemples ou la
fabrication directe pour le consommateur est bien établie. En ostéoplastique, en dentisterie
prothétique et en orthodontie, les implants ou supports parfaitement ajustés sont souvent
fabriqués par AM. Dans ces cas, les pieces destinées a l'utilisateur final peuvent étre
directement fabriquées via les données tomographiques sur les patients [116-123].
L’architecture, le développement urbain et les bijoux sont d’autres domaines d’intérét

commercial [105].
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et 2016[124, 125]

I1.2.3. Défis dans le développement de procédés et de matériaux pour
Impression 3D et fabrication additive sur mesure

Avec l'utilisation de plus en plus répandue de la matiere active dans des applications de
plus en plus complexes, les paramétres du processus de fabrication et les performances de
l'objet fini sont de plus en plus sollicités [125]. C’est en réponse a ces problémes que la
majorité des nouveaux développements sur le terrain sont survenus. Les problémes les plus
graves sont les suivants.

I1.2.3.1. Vitesse de fabrication

Le terme prototypage rapide, qui est couramment utilis€ comme synonyme de AM, peut
étre quelque peu trompeur en ce qui concerne la vitesse de fabrication. Bien que les
processus AM facilitent un développement de produit beaucoup plus rapide en réduisant le
temps nécessaire a la validation des conceptions et en permettant la production de
prototypes fonctionnels dés les premieres étapes de développement, la technologie AM est
encore lente par rapport aux technologies de production de masse telles que le moulage par
injection. Jusqu'a présent, cela €tait acceptable dans une multitude d'applications, telles que
la fabrication sur mesure, qui tirent parti de la flexibilité des processus AM. Néanmoins, la
lutte pour élargir le champ d’application a I’avenir a été un facteur de motivation essentiel

pour les activités de recherche, allant des procédures de planification de trajectoire avancée
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pour SLA dans les années 90 au développement de la production d’interface liquide

continue (CLIP) en 2015 par De Simone et al. [126, 127].

11.2.3.2. Propriétés mécaniques.

A mesure que I’application de I’AM ¢évolue du prototypage (visuel) a la fabrication de
piéces pour utilisateurs finaux, la fonctionnalité de ces piéces devrait égaler ou surpasser
les performances des produits fabriqués a I’aide de technologies soustractives et
formatives. Malgré de nombreuses activités de recherche, les produits fabriqués par AM
sont souvent inférieurs en propriétés mécaniques. En fonction du procédé spécifique utilisé,
cette faiblesse peut étre due a un choix limité¢ de matériaux adaptés a un procédé (par
exemple, des oligoméres photodurcissables a fonction vinyle ou époxy pour la
photopolymérisation dans le cas du SLA) [128] ou & un probléme inévitable de porosité
des pieces dérivées de la fusion ou du matériau en poudre par extrusion.[129, 130 ]. De
plus, en raison du processus de production en couches, les propriétés mécaniques des pieces
ont tendance a étre anisotropes, la fronti¢re entre les couches adjacentes représentant des
régions faibles avec des contraintes résiduelles maximales dans les applications ou
I'intégrité mécanique est une préoccupation majeure [131]. Kotlinski a fourni une analyse
approfondie des propriétés mécaniques des matériaux et techniques AM commerciaux et a
révélé que l'anisotropie était la pire pour LOM et la moins critique avec SLS [132]. Les
propriétés mécaniques et l'anisotropie pour le FDM étaient fortement dépendantes des
parametres du matériau et du procédé [133]. L’amélioration des propriétés mécaniques des
objets formés en AM est un domaine de recherche actif, ou le développement et
’application des matériaux composites peuvent fournir des solutions uniques.

11.2.3.3. Résolution

La résolution spatiale est une autre préoccupation majeure, influencée a la fois par la
technique AM spécifique et par le matériau traité. Une résolution insuffisante peut avoir
une influence considérable sur la qualité et la fonctionnalité d'un objet. Alors que I’objet
form¢ est censé avoir une haute-fidélité¢ avec ’objet virtuel CAQ, les limitations de la
technique et du matériau de fabrication signifient qu’un certain degré de dimensionnement
des imprécisions sont a prévoir. Les exigences de résolution définies par les applications

avancées d'AM ont déclenché de nombreuses recherches dans les domaines de I'ingénierie
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et la science des matériaux. En prenant comme exemple la photopolymérisation en cuve,
les paramétres de matériau régissant la résolution incluent les caractéristiques d'absorption
et de durcissement du matériau respectif. Tous deux dépendent fortement des monomeres
utilisés ainsi que de la présence d'initiateur et d'inhibiteur. Lorsque l'initiateur induit une
photo réticulation et donc une solidification au sein de régions irradiées, I'inhibiteur
provoque une terminaison des régions situées entre la limite et I'obscurité [134]. Les
paramétres  de  processus influengant la résolution x-y des techniques de
photopolymérisation en cuve comprennent la résolution minimale de la source de lumiére
utilisée et les voies de planification des opérations pour les processus basés sur le balayage
laser. La résolution dans la direction z décrite par I'épaisseur de couche minimale dépend
de la précision du moteur pas a pas qui exploite le lit d’impression et de l'efficacité¢ du
processus de recouvrement (qui dépend de la viscosité de la photo résine). Ce n’est que
tres récemment que la nouvelle technologie de production d’interfaces liquides continues
(CLIP) de 3D carbone a permis de remédier a cet inconvénient en €liminant la nécessité
d'un traitement pas a pas [135]. Des considérations similaires doivent étre prises en compte
pour d'autres procédés AM, par exemple, les épaisseurs minimales de brins tolérables dans
les procédés d'extrusion de matériaux, qui dépendent des propriétés rhéologiques des
matériaux traités, ou la taille minimale des particules de poudre dans la fusion au lit de
poudre et la liaison de poudre.

I1.2.3.4 Piéces Multi matériaux

AM est principalement utilis€ pour les prototypes et les modeéles, ou la possibilité
d'imprimer en plusieurs couleurs est intéressante pour des raisons esthétiques et de
démonstration. Les imprimantes 3D multicolores commerciales sont de plus en plus
courantes, avec des imprimantes FDM d’entrée de gamme dont le prix commence a moins
de 1 000 USD [136]. Ces imprimantes utilisent des filaments de couleurs diftérentes du
méme matériau (généralement du PLA ou de ’ABS). En comparaison, le traitement de
deux ou plusieurs matériaux différents au sein d’un méme travail d’impression est plus
compliqué en raison des différences de réactivité au niveau du comportement thermique et
rhéologique, et en raison d’incompatibilités causées par les matériaux eux-mémes ou par
les différentes techniques utilisées pour les traiter [137]. Presque toutes les techniques AM

ont été modifiées sous une forme permettant I’utilisation de matériaux multi matériaux AM
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(MMAM), mais seules quelques-unes d'entre elles ont effectivement été¢ commercialisées.
Le MMAM est possible par photopolymérisation de cuve en utilisant plusieurs cuves et en
transférant I'objet entre les cuves pendant la construction [138, 139]. Le MMAM sur lit de
poudre a également été démontré. Un matériau en poudre est échangé contre un autre
pendant la construction [140]. Les techniques sont limitées, mais en raison de problemes
de contamination, du transfert lent d'un matériau a un autre et, plus fondamentalement, du
fait que I'échange de matériau n'est possible qu'entre couches (multi matériel 1D) et non a
l'intérieur de couches (multi matériau 3D). La technologie MMAM basée sur la technologie
de chute sur demande (DOD) permet, en comparaison, un €change rapide entre les
matériaux de construction a chaque point 1D d'un travail d'impression 3D [141]. Cette
technique est également limitée en raison de la fenétre de traitement étroite de l'actionneur
ajet d'encre. Espoir est offert par les systémes de jetting multi-actionneurs, qui permettent
Pimpression de matériaux avec différentes viscosités et propriétés électriques. Pour
construire des objets autonomes de deux matériaux fondamentalement différents (c.-a-d.
métaux et polymeres), I'impression 3D multiprocessus utilise un robot pour transférer
I'objet entre deux ou plusieurs machines AM différentes au cours de la fabrication [142].
MMAM joue un role important dans I'AM pour la bio impression et les applications en

médecine et dans les sciences de vie.

11.2.3.5. Biocompatibilité et autres préoccupations pour Applications médicales.

L'une des applications les plus prometteuses de I'AM concerne la médecine personnalisée,
dans laquelle des images tomographiques (issues de rayons X, d'IRM, etc.) peuvent €tre
utilisées pour imprimer des objets profilés spécifiquement pour le patient. L'AM est utilisé
dans la planification chirurgicale, la construction de protheses, la dentisterie et le génie
tissulaire. L'utilisation d'AM pour la construction de greffes de tissus et autres implants
chirurgicaux est un domaine de recherche intense, ot une attention particuliere est accordée
a la fois au matériau de construction et a la technique AM elle-méme. Par exemple, les
acrylates, qui sont utilisés dans toutes les méthodes AM lithographiques (SLA, Polyjet),
sont cytotoxiques mais peuvent étre remplacés par des méthacrylates. Le PLA, 1'un des
matériaux les plus couramment utilisés pour le FDM, est également approuvé pour

I'implantation humaine mais ses propriétés mécaniques sont médiocres. De plus, le FDM
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est un processus d'extrusion a l'état fondu et ne permet pas l'incorporation de cellules
vivantes ou de facteurs de croissance.
Bioplotting est une méthode polyvalente de AM a température ambiante, qui permet de

traiter les hydrogels avec cellules et facteurs de croissance [105].

Les chapitres qui suivent dans cette revue de littérature décrivent en profondeur le
processus d’extrusion de matériau (processus incluant la modélisation par dépdt fondu
(FDM), la fabrication de filaments fondus (FFF) qui sont utilisés pour I’impression 3D des
matériaux de cette thése) en penchant sur les matériaux utilis€s, leurs avantages,
inconvénients. Un chapitre parle aussi brievement de I’impression 4D qui peut étre une

alternative aux matériaux utilisés dans cette thése.

11.2.4. Extrusion de matériaux 3D

[1.2.4.1. Généralités sur ’extrusion de matériaux 3D

L” AM basé sur [’extrusion est un dépot contrdlé par ordinateur couche par couche de
polymeres, pates, solutions de polymeéres et dispersions fondus et semi-fondus, a travers
une buse ou un orifice mobile servant de téte d’impression par extrusion[143 ]. Il comprend
plusieurs techniques telles le FDM (Fused Deposition Modeling), fabrication de filaments
fondus alias (FFF), distribution 3D, micro-extrusion 3D, extrusion de microfibres 3D,
dépdt de fibres 3D, dosage et dépot de fluide et tragage 3D. Aprés I'acheévement d'une
couche unique, la téte d'extrusion monte ou le lit d’impression s'abaisse pour permettre le
dépdt de la couche suivante (figure 1I-6). Une excellente adhésion interfaciale et un
enchevétrement de polymere non perturbé sont impératifs pour la fabrication d’objets non
poreux ayant des propriétés mécaniques similaires a celles des objets produits par extrusion
classique. En 1989, Scott Crump a inventé et breveté la FDM et a créé peu apres la société
Stratasys, qui commercialisait les premiers imprimantes 3D FDM [144]. La marque FDM
étant une marque déposée de Stratasys, le terme équivalent « fabrication de filaments
fondus » est couramment utilisé. FDM comprend l'extrusion 3D de polymeres
thermoplastiques, qui sont introduits mécaniquement sous forme de minces filaments (1,75
et 3,0 mm sont les plus courants) a partir d'une bobine dans la téte d'impression par

extrusion. L extrudeuse est chauffée a une température de traitement appropriée pour le
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polymere utilis€ qui est supérieure a la température de fusion pour les polymeres semi-
cristallins ou au-dessus de la température de transition vitreuse pour les polymeéres
amorphes. FDM est une plate-forme technologique assez robuste; elle est actuellement
exploitée par des milliers de groupes dans le monde entier pour développer des
imprimantes 3D personnalisées et économiques, utiles dans les environnements de bureau
et a la maison [145]. Depuis le début des années 2000, le FDM était la technique la plus
couramment utilis€¢ dans le monde entier [146]. Alors que FDM se limite a I’extrusion de
thermoplastiques a température élevée, la (micro) extrusion 3D permet le dépot 3D de
nombreuses autres catégories de matériaux, notamment les thermodurcissables, les
caoutchoucs, les polyuréthanes, les silicones, les pates organiques et inorganiques, le latex
polymere, les plastisols, les biomatériaux, hydrogels, divers polymeéres fonctionnels et
méme des ingrédients biologiquement actifs et des cellules vivantes[147]. Avec la
distribution en 3D, la solidification du polymere est obtenue par différents processus
physiques et chimiques. Cela élargit considérablement la gamme de matériaux utilisables
pour le procédé AM basé sur l'extrusion et permet méme le traitement de systemes de
matériaux multifonctionnels complexes. Alors que la solidification dans le FDM repose
principalement sur la cristallisation des polymeres et I'enchevétrement de chaines, la
distribution 3D utilise d'autres phénomenes, notamment la réticulation réversible et
irréversible. De ce fait, des réseaux de polymeres sont formés a la fois par la formation de
liaisons covalentes et ioniques ainsi que par des assemblages supramoléculaires impliquant
des ponts hydrogene ou la coordination de sels métalliques. Contrairement aux processus
SLA, et de jet de matériaux avec leurs fenétres de traitement et leurs gammes de
formulation plutot étroites, le processus de micro-extrusion 3D tolere une plus grande
variété de matériaux, qui peuvent également étre combin€s entre eux au moyen de plusieurs
distributeurs. Ceci est particulieérement avantageux en ce qui concerne le traitement de
matériaux biologiques (a savoir, les cellules vivantes, les facteurs de croissance), qui ne
tolerent pas les températures de traitement élevées et les monomeéres toxiques [149,150].
Malgré ces nombreux avantages, I’AM basé sur 1’extrusion souffre d’une résolution
spatiale limitée liée aux difficultés d’extrusion de brins de matériau de taille
submicronique. Lorsque le diamétre du brin est réduit au domaine inférieur au micrometre,

la vitesse de fabrication ralentit considérablement, empéchant ainsi la fabrication rapide de
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grandes pi¢ces. D'autre part, I'extrusion de brins de polymére de diametre supérieur a 100
um est plus rapide mais nécessite un post-traitement pour obtenir des surfaces
suffisamment lisses. On peut également utiliser la distribution multijet 3D de gouttelettes
pour améliorer la vitesse de fabrication et permettre la distribution simultanée de différents
matériaux, notamment des monomeres et des prépolymeres co-réactifs, exploitant ainsi les
systtmes de résine utilisés dans le moulage par injection réactive, tels que les

polyuréthanes.

Figure 11-6. FDM, Fused Deposition Modeling inventé par ScottCrump at
Stratasys, Inc. [105]
(a) it d’impression déplagable verticalement, et (b) une téte d'impression par extrusion
trempée pour le dépdt de (c) modele et (d) du matériau de support stocké dans (e) des

matieres premieres contenant des filaments de thermoplastique enroulé sur une bobine.
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2.2.4.2. Dépot de fil fondu (Fused Deposition Modeling, FDM)

Plusieurs revues ont porté sur le champ d'application de la FDM (FFF), ainsi que sur le role
de la conception des matériaux et de I'optimisation des processus [151-154]. Comme le
montre schématiquement la figure 1I-19, les filaments de polymére des thermoplastiques
des deux, modeles et supports sont alimentés dans la téte d’impression chauffée par
extrusion permettant la distribution 3D du polymeére fondu obtenu. Les filaments FDM
commerciaux sont produits par fusion extrusion d'un polymeére thermoplastique matrice
mélangé avec des charges, des fibres, des colorants et d'autres additifs polyméres. Pour un
filament particulier, un bon équilibre entre la rhéologie du polymére fondu, la température
de traitement, la vitesse de fabrication et les paramétres de forme de la CAO est essentiel
au succes du processus de fabrication. Cela explique la fenétre de traitement plutot étroite
typique a de nombreux instruments FDM. De préférence, le filament de polymeére est traité
a I'état fondu légerement au-dessus de la température de fusion du polymere. La fusion
incompléte des brins déposés avec la couche de polymere adjacente correspondante signifie
qu'une faible adhérence de surface macroscopique (plutét qu'un enchevétrement de
polymére comme avec les plastiques en vrac) dictera et limitera considérablement les
propriétés mécaniques dans le sens de fabrication. L'utilisation de thermoplastiques
solubles dans I'eau a été proposée pour les structures de support temporaires, qui peuvent
étre facilement éliminées par immersion dans l'eau lors du post-traitement [155]. De
nombreux chercheurs ont examiné les effets des parametres du processus d'extrusion tels
que les vitesses de distribution 3D et d'alimentation en filament, la pression et gradients de
température, conception des buses, gonflement de la matrice, viscosit¢ a I'état fondu,
amincissement par cisaillement induit par des distributions de masse molaire et une
ramification & longue chaine adaptées, taux de cristallisation, adjonction de stabilisants et
d'autres additifs, planification de trajectoire et orientation des piéces, toutes visant a
améliorer I'état de surface, précision des dimensions [156-164], des propriétés mécaniques
de et efficacité¢ du procédé. Les paramétres moléculaires et de traitement ainsi que les
additifs doivent étre optimisés pour les systemes de polymeéres individuels, y compris les
thermoplastiques tels que le polyamide, I'ABS, le PLA et le polypropyléne et des
¢lastomeres tels que les polyéther esters. FDM est une plate-forme technologique flexible.

Cette technique & favorisé le développement réussi de la technologie AM a open source.

47



2.2.4.3. Exigences relatives au matériau du filament

Les matériaux de filament utilisés dans ME-AM doivent remplir certaines exigences afin
d'étre parfaitement traitables. Le filament doit étre un thermoplastique qui peut étre extrudé
dans un certain diametre et une certaine tolérance d'ovalité afin d'étre imprimable en trois
dimensions (3D) a un débit constant dans le temps [53, 165, 166 ]. De plus, le filament doit
étre rigide mais flexible suffisamment pour que le filament puisse étre enroulé pendant la
production de filament et desséché pendant I'impression[167, 168]. Il a été suggéré que le
filament devrait révéler une tension minimale d'environ 5% afin que le filament puisse étre
enroulé et déroulé en continu, peut étre un facteur difficile pour les composites qui
contiennent des pourcentages élevés de charges. L'ajout de petites quantités de polymeres
amorphes comme le poly (chlorure de vinyle), [169] polycarbonate (PC), [170 262] ou
polyoléfines amorphes [168, 171, 172] aux composites & base de PP peut fournir une
solution car il augmente la contrainte. Pour un transport fiable a travers les roues motrices,
le filament doit conserver sa forme, résister aux forces de frottement des roues motrices et
résister au flambage entre les roues motrices et le liquéfacteur. Cela ne peut étre garanti
que tant qu'une résistance et une rigidité suffisantes du filament soient données [168, 173].
A son tour, pour les matériaux multi composants, une forte adhérence charge-matrice est
une condition préalable a une résistance et une rigidité élevée du filament. Pour que le
matériau se dépose de manicre contrélée sans égouttement, la viscosit¢ du matériau
filamentaire ne doit pas étre trop bas. Parallelement, si la viscosité est ¢levée, le filament
doit révéler une résistance et une rigidité¢ améliorées pour pouvoir passer a travers la buse
[168]. Cependant, des viscosités élevées peuvent €tre contrées par augmentation des
températures de la buse [174-176] ou en mettant en ceuvre du matériel supplémentaire
comme un transducteur a ultrasons au niveau de la buse [177], ce qui facilite la distribution
de la matiere fondue. Par conséquent, une distribution de charge homogene a I'intérieur du
filament est sutfisante pour un processus fiable. Pour les thermoplastiques semi-cristallins,
les filaments avec un faible degré de cristallinité et une vitesse de cristallisation lente sont
préférés, car la tendance du matériau a se rétracter et a se déformer est donc largement
réduit [178].

Simultanément, la dilatation thermique est diminuée, ce qui donne une piéce imprimée en

3D dimensionnellement plus précise. Les pi¢ces produites par ME-AM sont construites sur
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une plate-forme de construction ou le plateau ou le lit d’impression. L'adhérence entre la
premiere couche déposée et le lit d’impression détermine le succés de I’impression [179].
Par conséquent, chaque matériau de filament a besoin d'un lit d’impression appropriée. Si
I'adhérence est trop faible, le dépdt de matériau se détache de la plate-forme [180]. Par
conséquent, la production de la piece finale ne peut pas se poursuivre sans probleme. Si
'adhérence est trop bonne, en particulier a température ambiante, le produit final ne peut
pas étre retiré du lit sans endommager la piéce, le lit ou les deux [181]. Dans un processus
idéal, la piéce est traitée avec une forte adhérence entre la premiere couche et le lit,
controlable, par exemple, par la température du lit, tandis que le retrait de la piece est
effectué dans un état de faible adhérence [182]. Le type de matériau du lit et les parametres

de processus correspondants dépendent fortement du filament du matériaux utilisés[53].

I1.2.4.4. Matériaux utilisés dans ME-AM

Contrairement aux techniques d'’AM a base de photopolymérisation et de poudre, ME-AM
permet d'utiliser une large gamme de thermoplastiques disponibles dans le commerce en
bobines, qui satisfont a presque toutes les exigences en matiére de matériaux discutées ci-
dessus et sont a un prix modéré par rapport aux autres techniques d'AM [ 183, 184]. Jusqu'en
2012, les matériaux pour ME-AM, en particulier ceux pour les imprimantes 3D a bas prix,
étalent principalement limités au poly (acide lactique) (PLA) et a l'acrylonitrile butadiéne
styrene (ABS) [185] en raison de leur facilité de mise en ceuvre a la fois en termes
d'extrusion de filaments et de ME-AM. Jusqu'a présent, ces deux matériaux sont toujours
les meilleurs vendeurs du portefeuille de matériaux ME-AM et sont deux des rares
matériaux qui peuvent €tre traités presque sans distorsion. Récemment, les alternatives de
matériaux ont considérablement augmenté [185], conduisant a une variété de
thermoplastiques disponibles dans le commerce. La figure I-1 résume la disponibilité
actuelle des types de polymeéres les plus importants sous forme de filaments pour ME-AM,
dans laquelle les informations sur la disponibilit¢é commerciale sont basées sur les
références [185-190]. De nombreux types de polymeres (affichés en orange sur la figure 1-
1) ont déja été¢ commercialisés, comme I'industrie et les chercheurs l'ont souligné en
¢largissant le portefeuille de matériaux pour ME-AM [191]. Outre le PLA et I'ABS, en

particulier le poly (téréphtalate d'éthyléne) et le PC peuvent de nos jours étre déja déclarés
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comme matériau ME-AM standard [185]. La plupart des autres matériaux, méme ceux qui
sont disponibles dans le commerce, ne peuvent cependant pas toujours €tre utilisés sans
probléme, nécessitent une grande expérience pratique et, par conséquent, ont encore besoin
d'améliorations en termes de processabilité des pieces, de stabilité et de précision, comme
cela a été montré pour divers types de filaments étudiés [180, 192-197]. L'évolution de la
croissance des études scientifiques (affichées en violet sur la figure 1-1) sur le polystyréne
(PS), [198] poly (éther sulfone), [199] poly (butyléne téréphtalate), [200, 201] et autres
polyesters, [202 294] ainsi que la poly (e-caprolactone) [203-208] représentent l'envie
croissante d'élargir le portefeuille de matieres. Le fait que méme des matériaux de niche,
tels que les polymeres a base de plantes, [209] biopolymeres, [210] élastomeres de silicone,
[211] recyclés des polymeres, [211-213] ou des polymeéres hautement chargés pour la
production de métaux / céramiques, [214,215] ont été étudiés pour une utilisation dans ME-
AM confirme la croissance rapide souhaitée dans la variété de matériaux du procédé.
Néanmoins, I'utilité¢ de ces nouveaux matériaux pour MEAM en tant que matériau utilisable
et fiable au quotidien, comme le PLA ou I'ABS, sera déterminée a l'avenir. On peut déduire
de la figure I-1 qu'en particulier une grande proportion des polymeéres amorphes sont
largement commercialisés. Le principal facteur de succes en termes de ME-AM est leur
faible coefficient de dilatation thermique, ce qui facilite leur processabilité, notamment en
termes de rétrécissement, déformation et distorsion. Cependant, la plupart des filaments
amorphes révelent une faible ténacité, une petite plage de températures de traitement et une
résistance chimique trés faible [216]. A l'inverse, la figure I-1 montre que seule une
quantité limitée de thermoplastiques semi-cristallins est disponible a la vente ou est sous
enquéte scientifique. En particulier les polymeéres avec un haut degré de cristallinité (>
40%), tels que les plastiques semi-cristallins de base, a savoir le polyéthylene basse densité
(LDPE), le LDPE linéaire, le polyéthyléne haute densité¢ (HDPE), I” UHMWPE et le PP,
les homopolymeres de polyoxyméthyléne, le polytétrafluoroéthyléne (PTFE) ou certains
types de polyamide semblent étre particuliérement. difficiles a traiter au moyen de ME-
AM. Bien que ces matériaux posseédent des propriétés exceptionnelles et uniques [217] leur
application dans ME-AM n'a pas encore €té approfondie et étudié dans la littérature. La
figure 1I-7 représente I'équilibre ductilité / rigidité de différents types de filaments

disponibles dans le commerce ainsi que des matériaux d'impression 3D a base de PP issus
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de lalittérature. Les polymeéres amorphes peuvent étre faciles a traiter, mais leurs propriétés
mécaniques sont limitées a une petite ténacité (allongement a la rupture entre 3 et 9%) et
une rigidit¢ (module d'Young entre 1900 et 2400 MPa). Les thermoplastiques semi-
cristallins, cependant, révélent une gamme de ténacité et de rigidité beaucoup plus large.
Leur module d'Young peut s'étirer entre 800 et 4000 MPa et leur allongement a la rupture
entre 2,5 et 1600%, par exemple pour les polyoléfines,[168,173] surpassant méme les
¢lastomeres thermoplastiques tres souples qui sont actuellement commercialisés pour ME-
AM. Si des charges sont introduites dans des polymeéres semi-cristallins (appelés
composites semi-cristallins sur la figure 3), leur rigidité peut étre considérablement
améliorée (par exemple, jusqu'a 15 000 MPa pour le PA rempli de fibres de carbone [CF]),
dépassant celle des polymeéres amorphes, tandis que leur ténacité reste dans une plage
comparable a celle des polyméres amorphes. Par conséquent, les polymeres semi-
cristallins, en particulier lorsqu'ils sont remplis, posseédent un grand potentiel en termes de
propriétés mécaniques pour |'utilisation en tant que filaments dans I'AM a base d'extrusion.
En particulier, le PP révéle une €lasticité exceptionnelle et incommensurable par rapport a
tous les autres thermoplastiques semi-cristallins. Par conséquent, les composites a base de
PP présentent un potentiel pour une trés large gamme d'applications en termes de
performances mécaniques. Si le prix de la matiére premiére est pris en considération, les
composites a base de PP révelent clairement les propriétés les plus prometteuses. Par

conséquent, cette classe de matériaux pourrait faire I'objet de futures commercialisations.
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Figure II-7. Allongement a la rupture en fonction du module de Young pour les
matériaux ME-AM disponibles dans le commerce qui sont subdivisés en élastomeres
thermoplastiques, polyméres amorphes et semi-cristallins et composites semi-
cristallins [53]
Les matériaux a base de PP scientifiquement disponibles sont mis en évidence par des
rectangles noirs. Les propriétés mécaniques sont basées sur les informations techniques
fournies par les fournisseurs de matériaux respectifs et publications scientifiques [168,

173, 218-221, 53].

I1.2.4.5. Distribution 3D ou 3D Dispensing (3D Plotting, micro-extrusion 3D et Dépot
de fibres 3D)

I1.2.4.5.1. Processus

En 2000, inspirés par le positionnement spatial des lignes de liaison adhésives par la
distribution de hotmelts ainsi que par d’autres adhésifs a un ou deux composants, Miilhaupt
et Landers du Centre de recherche sur les matériaux de Fribourg ont développé une
méthode de 3D Dispensing D (3D Plotting et micro-extrusion 3D). La distribution 3D
devint peu apres la base du processus de bio transfert 3D et de la machine de bioplotter 3D
commercialisée par Envisiontec Inc. I en 2002 [222, 223]. Dans ce processus de

distribution 3D illustré a la figure I1-8, la téte d'impression par extrusion comprend une
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buse et une cartouche. Il est déplacé horizontalement et verticalement en fonction des
données CAQ. Contrairement aux procédés de jet de liant et de jet de matériau, aucune téte
d'impression piézoélectrique ou thermique n'est requise car la distribution 3D est controlée
pneumatiquement en faisant varier la pression de l'air. Ceci offre des avantages
considérables en termes de réduction des cofits et de facilit¢ de maintenance grace au
remplacement facile des buses bouchées. En principe, le processus de distribution 3D
englobe une variété de modes différents pouvant induire la solidification du matériau
dispersé. Cela comprend (1) la solidification par des processus physiques tels que la
cristallisation et la transition vitreuse des thermoplastiques, la coagulation des dispersions
de polymeéres, le séchage et la précipitation de solutions de polymeres; (2) la solidification
au moyen de réactions chimiques comprenant la réticulation de thermodurcissables et de
prépolyméres réactifs, ainsi que la formation d'ionomeres et de complexes de poly
¢lectrolytes; et (3) I’impression 3D dans des supports liquides permettant I’impression en
gravité zéro, I'impression réactive ou le bio transfert 3D, respectivement [105].

Le mode (1) différe du mode FDM car aucun filament de thermoplastique n'est requis.
Semblable a la distribution de fonte a chaud dans les industries des adhésifs, des cartouches
remplies de polymeére sont insérées dans la téte d'impression et chauffées pour distribuer le
polymeére fondu. De préférence, pour permettre l'extrusion 3D du polymere fondu, le poids
moléculaire du thermoplastique utilisé (polyamides, polyoléfines, polyesters, ABS et une
variété d'autres thermoplastiques techniques et ¢lastomeres thermoplastiques) sera
inférieur a celui typique de la plupart des processus de formage. En mode (1), les solutions
et les dispersions de polymeres sont facilement distribuées en 3D couche par couche en
utilisant soit l'extrusion, soit la technologie de goutte a la demande, ou pulvérisation. Une
large gamme de matériaux de construction peut €tre utilisée, notamment des dispersions
acryliques, des solutions de polymeéres linéaires et hautement ramifiés, notamment de la
cellulose, de lI'amidon, du chitosan et des poly électrolytes, ainsi que des polyméres
hydrosolubles et des sols inorganiques a base de silicates et de bentonites. De plus, des
pates de particules inorganiques telles que des métaux par exemple le titane et des
céramiques telles que les phosphates de calcium, les silicates et les oxydes métalliques
peuvent étre imprimées avec des liants polymeres pour produire des pieces qui sont frittées

apres avoir brilé les liants polymeres lors du post-traitement [224].
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En mode (2), une grande variété de résines thermodurcissables telles que des époxydes
polyfonctionnels, des acryliques, des silicones et des polyuréthannes sont imprimées au
moyen d'une distribution a un ou deux composants similaires aux systémes utilisés dans
les industries des adhésifs, des revétements et des mastics. En fait, les formulations de
polyuréthane utilisées dans les applications de moulage par injection réactive, de
revétement et d'adhésif peuvent étre modifiées et mises en ceuvre dans ce processus de
distribution en 3D [225]. Les vitesses de réticulation et de solidification doivent étre
soigneusement adaptées & la vitesse de fabrication pour assurer l'inter diffusion du
polymere et la formation de défauts de réseaux de polymeres libres.

Dans le mode (3), les polymeres sont distribués dans un liquide. Cela offre des perspectives
de solidification attrayantes sans nécessiter de structures de support de construction ni de
post-traitement. L’adéquation des densités du support d’impression et du support liquide
permet de compenser le poids du support par des forces de poussée selon le principe
d'Archimede, empéchant ainsi I'écoulement induit par la gravité avant la solidification. Ce
procédé de distribution 3D en apesanteur a été mis au point pour éviter tout affaissement
structurel, ce qui est particulierement problématique pour I'impression 3D d'objets mous
tels que des hydrogels [226]. Dans le cas d'une distribution 3D dans de l'eau, du sel peut
étre ajouté pour augmenter la densité. La distribution 3D dans un milieu liquide offre un
autre avantage car elle permet une distribution 3D réactive. Ainsi, des initiateurs, des
activateurs, des résines coréactives, des agents de durcissement ou des sels métalliques,
respectivement, sont ajoutés au support liquide, provoquant une solidification par des
réactions chimiques se produisant immédiatement apres le contact du support liquide avec
les matériaux imprimés.

I1.2.2.4.5.2. Matériaux et systémes.

Comme indiqué ci-dessus, contrairement a d'autres procédés AM, la distribution 3D est
extrémement polyvalente en ce qui concerne son choix extrémement vaste de matériaux
allant des polymeres aux céramiques et aux métaux. Il permet la distribution 3D de masses
et solutions de polymeres, latex de polymeéres, ¢lastoméres thermoplastiques, précurseurs
de céramique, ciments, pates de particules inorganiques et organiques, élastomeres
thermoplastiques, biopolymeéres, résines réactives, caoutchoucs liquides et méme

hydrogels et poly électrolytes. La multidistribution utilisant soit plusieurs distributeurs 3D,
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des distributeurs a deux composants, soit une combinaison de distribution pneumatique et
piézoélectrique associée a un tracé réactif permet de fabriquer des objets autoportants a
partir d’une grande variété de matériaux différents. La distribution 3D en milieu aqueux
permet ’impression 3D et le positionnement 3D de produits biologiquement actifs des
ingrédients tels que des facteurs de croissance et méme des cellules vivantes. Cette
technologie AM offre de grandes perspectives pour la fabrication de matériaux et de (bio)
systeémes fonctionnels avancés. Contrairement a la technologie FDM, qui fonctionne a
température élevée, la distribution 3D peut étre utilisée pour des cellules viables et d'autres
ingrédients bioactifs sensibles. La distribution 3D est applicable a une grande variété de
pates de particules métalliques et inorganiques contenant des liants polymeéres, qui
permettent la fabrication par CAO / FAO de pieces vertes. Lors du traitement thermique,
ces pieces fournissent des métaux et des céramiques denses et poreux pouvant
potentiellement étre utilisés pour des implants spécifiques au patient. Par ailleurs, le bio
transfert 3D peut utiliser une grande variété de polymeéres et de biopolymeres synthétiques,
notamment des hydrogels a base de collagene, d'alginate et d'agar, ainsi que des systémes
aliphatiques thermoplastiques résorbables tels que les systémes PLA, PLGA, PCL et a deux
composants a base de chitosane et de fibrine pour fabriquer des échafaudages mous et durs
pour la médecine régénérative. A la suite des avancées pionniéres d’EnvisionTEC,
plusieurs autres extrusions commerciales a base unique et multi matériaux des procédés
AM sont maintenant disponibles dans le commerce pour des applications en bio printing

[105].
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Figure II-8. 3D micro-extrusion Alias 3D Distribution 3D Plotting [105]
a) lit d’impression dans l'air ou immergée dans un liquide, et(b) une buse de distribution

fixée a une (c) téte d'extrusion mobile 3D, qui peut étre chauffé [105]

I1.2.5. IMPRESSION 4D

Les objets classiques imprimés en 3D conservent les mémes formes et propriétés pendant
toute la durée de vie du produit. En contraste, I’impression 4D développée par Skylar
Tibbits au Self-Assembly Lab du MIT en collaboration avec Stratasys, Inc., utilise le temps
comme quatriéme dimension pour les structures «intelligentes» fabriquées en 3D, qui
changent de forme avec le temps dans des modes prédéfinis et programmables en réagissant
aux stimuli externes tels que ’eau, la température, le toucher, le cisaillement, le pH, la
lumiére et d’autres rayonnements €lectromagnétiques [227-229]. Ce comportement réactif
aux stimuli, programmable a 1’aide de la CAO et du choix approprié de supports
d’impression, élargit la gamme de matériaux intelligents conventionnels, alliages a
mémoire de forme et de systemes de matériaux multifonctionnels. La figure 1I-9 illustre
une transformation programmée de la forme sous l'eau réalisée en intégrant différents
matériaux dans le processus d'impression 4D. Un matériau reste rigide indépendamment
de la présence d'eau, tandis que l'autre (un hydrogel) subit une expansion de volume
importante (> 200%) par gonflement dans l'eau. En plagant de maniere stratégique les

matériaux en expansion au moyen d’une impression 4D, il est possible de fabriquer des
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joints sensibles a I’eau qui se transforment par contact dans I’'une des nombreuses formes
programmeées par CAO [230]. Le couplage des technologies AM avec des polymeres
sensibles au stimulus offre une programmabilité sans précédent des formes passives et
transformations de propriété. Des applications de I'impression 4D dans la robotique douce,
les textiles intelligents, I'administration de médicaments et la médecine régénérative sont
envisagées [231,232]. Les systémes de matériaux programmeés sensibles aux stimuli offrent
une alternative aux dispositifs électromécaniques complexes. Plusieurs revues traitent de
la biotypie 4D de structures biologiques a motifs 3D dynamiques, d'hydrogels et de
dispositifs exploitant des transformations de forme sensibles aux stimuli [231-236]. Des
matériaux hygroscopiques imprimés 4D tels que le bois per¢oivent et se transforment avec
précision en réagissant aux changements de |I” environnement [237,238]. L impression 4D
a ¢été utilisée pour permettre 1’origami actif dans lequel une feuille plate se plie
automatiquement en formes complexes [239]. La forme originale de la plaque plate peut
ensuite étre récupérée thermiquement. En outre, I"impression 4D de fibres polymeres
vitrocéramiques a mémoire de forme dans une matrice élastomere permet d’obtenir des
formes profilées avec des courbures variables dans I’espace, des formes pliées, ainsi que
des bandes torsadées, courbées et enroulées [240]. Le comportement non linéaire
dépendant du temps et de la déformation, la stabilité de la forme et le taux de récupération
libre ont été étudié pour une méthode d'impression 4D a base de multi matériaux Figure 1I-
26. Dans une avancée récente, |'impression 4D ultra-rapide (<30 s) de polymeres acryliques
réactifs multidimensionnels tels que des hydrogels et des formes des polymeéres a mémoire
ont été obtenus [241, 242]. De plus, les gels alginate / PNIPAM fabriqués par impression

4D ont été examinés en tant qu'actionneurs d'hydrogel stimulés thermiquement.
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Figure II-9. Transformation induite par I'eau d'un brin linéaire imprimé en 4Dde
deux polymeéres différents, qui s'assemblent automatiquement en un cube.

Reproduit avec la permission de la référence [228]. Copyright 2014 Wiley and Sons

I1.2.6. Impression 3D et les Polyoléfines (Polyéthyléne et polypropyléne)

II.2.6.1. Impression 3D et le polypropyléne (PP)

Le polypropylene (PP) est un thermoplastique dérivé du propéne, qui est un sous-produit
relativement peu colteux du raffinage processus du pétrole. En plus d'étre peu cotteux, le
PP est un thermoplastique trés polyvalent avec de nombreuses applications en raison de
ses bonnes propriétés mécaniques et biologiques, de sa résistance chimique et de son
inertie. Ces propriétés font du PP un bon candidat pour fabriquer des produits par des
techniques de fabrication additive (AM), telles que I'AM a base d'extrusion de matériaux
(ME-AM) et la fusion sur lit de poudre [243]. Cependant, en raison de la nature semi-
cristalline du PP, il n'en est pas ainsi des échantillons faciles a obtenir avec une excellente
précision géométrique, car les composants fabriqués ont tendance a rétrécir et a se déformer
pendant le processus AM. De nombreuses équipes de recherche a travers le monde ont
étudié les moyens d'améliorer la processabilité du PP pour les techniques AM, en

particulier pour ME-AM [53].
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I1.2.6.1.1. Propriétés uniques de pp pour ME-AM

Le PP présente un large éventail de propriétés personnalisables, et il a été étudié en
profondeur au cours des 70 derniéres années. Au cours des dernieres décennies, il a connu
une forte croissance a la fois dans les études scientifiques, dans lesquelles le PP a souvent
servi de thermoplastique standard pour expliquer de nouveaux phénomenes, ainsi que dans
sa production et son utilisation, car il a le potentiel de remplacer les polymeéres techniques
et les métaux. Pour le prix bas du PP (environ 1,2 €/ kg), il offre des propriétés mécaniques
satisfaisantes, telles qu'une résistance a la traction décente (25-40 MPa64) et un module
d'Young (1300-1800 MPa), une ténacité élevée (allongement a la rupture> 50%),
résistance aux chocs et a l'abrasion, en combinaison avec une faible densité d'environ 0,9
g cm” 3[244] qui rend le PP particuliérement attractif pour ME-AM. Le PP étant un
polymere facilement personnalisable, différentes approches existent pour améliorer /
modifier ses propriétés mécaniques. Une variation du contenu et de la distribution de sa
chaine de régularité, de sa tacticité, de ses orientations ou sa longueur moyenne de chaine
conduit a une propriété tres large qui peut étre ajusté en fonction des besoins courants. En
outre, le PP est connu pour étre facilement modifié par I'ajout de co monomeres tels que
I'éthylene ou l'octane dans les chaines polymeres ou en incorporant des additifs tels que
des charges, des modificateurs d'impact, des fibres ou d'autres polymeéres [245, 246 |. De
plus, sa non-toxicité, son applicabilité en tant que biologiquement inerte et son excellente
résistance chimique contre divers réactifs font du PP un matériau exceptionnel pour le
marché ME-AM, qui ne peut étre atteint que par des polymeres beaucoup plus chers tels
que le poly (éther éther cétone). En particulier, la résistance chimique exceptionnelle du
PP aux solvants polaires, aux acides non oxydants, aux alcalis aqueux et aux solutions
aqueuses de sel crée de nouvelles possibilités pour ME-AM, car d'autres types de filaments
disponibles dans le commerce sont considérablement moins résistants aux produits
chimiques, ce qui a limité 'applicabilité¢ des pieces par ME-AM [216, 247]. Toutes les
polyoléfines, y compris le PP, révélent intrinsequement une tres faible teneur en eau et
I'absorption d'humidité. Par rapport aux matériaux standard ME-AM PLA et ABS,
l'absorption d'eau du PP est inférieure de plus d'un ordre de grandeur [216]. Par conséquent,
I'eau vaporisée ne peut pas compliquer le processus d'impression, ce qui entraine moins de

vides et une qualité de surface plus attrayante , la faible absorption d’humidité permet la
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longévité des composants dans des applications exigeantes en milieu humide, ce qui ne
serait pas possible pour les matériaux ME-AM conventionnels[248, 340]. Enfin, la faible
absorption d'eau de PP réduit les coflits, car aucune étape de séchage supplémentaire avant
'impression n'est requise[216]. Ayant une température de transition vitreuse d'environ -
15 °C, [249] PP offre une bonne stabilité thermique entre 0 et 150° C. Comme il s'agit d'un
polymere semi-cristallin, son point de fusion a 165 © C limite sa température de service
maximal, mais il est élevé par rapport a de nombreux autres matériaux ME-AM disponibles
dans le commerce. De plus, les monomeres constitutifs de ce polymere non polaire sont
facilement disponibles, consolidant également sa position de matériau thermoplastique de

pointe a l'avenir.

I1.2.6.1.2. Impression 3D de PP vierge par ME-AM

Jagenteufel et al. a été¢ I'un des premiers a reconnaitre I'importance du PP en tant que
matériau pour ME-AM [250]. Les auteurs ont comparé le matériau d'impression standard
ABS au PP au moyen de mesures rhéologiques et d'expériences de gonflement sur des
buses d'imprimante 3D. Il a été constaté que le PP pouvait €tre un matériau prometteur pour
le ME-AM. Par rapport a I'ABS, le PP était plus stable dans le temps a des températures
¢levées, et révélait une rigidité a I'état fondu plus élevée. Cependant, les tests sur les pieces
produites par ME-AM n'ont pas été effectués.

Plusieurs groupes de recherche individuels ont découvert que la premiere couche
d'adhésion au lit d’impression est 1'une des principales limites du processus de PP [179,
181]. 11 a été constaté que le PP ne respecte pas la norme. Les substrats de lit d’impression
ME-AM, [251] tels que les miroirs en verre ou les rubans en poly imide [182]
principalement en raison du manque de groupes fonctionnels de surface, de la faible
énergie de surface et de la faible polarité [252]. Pour contrecarrer un éventuel délaminage
de la premiére couche déposée, la plupart des chercheurs recommandent de déposer des
filaments a base de PP sur des substrats en PP [181]. Cependant, des précautions
particulieres doivent étre prises afin de ne pas souder la premiere couche déposée sur le lit
d’impression en PP, ce qui peut entrainer a un endommagement complet du composant
imprimé en 3D lors du retrait de la piece. Les stratégies pour contrer ce probleme

concernent le choix de lit d’impression avec une énergie de surface 1égérement différente
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ainsi qu'une polarité mais une composition chimique similaire. Matériaux de lit
recommandés pour une impression 3D réussie PP incluent des copolymeres PP aléatoires

ou UHMWPE.

I1.2.6.1.3. Le grand défi du retrait et de déformation pour le pp imprimé en 3D

Le principal inconvénient de 'utilisation du PP dans ME-AM est la forte susceptibilité du
polymere a se rétracter et a se déformer considérablement. Comme un polymere fondu
refroidit, le volume du polymere a la fois le volume libre entre les chalnes
macromoléculaires et leur volume vibratoire diminue, tant que la température est
supérieure a la température de transition vitreuse. Il en résulte une déformation du matériau.
Les polymeres amorphes tels que I'ABS présentent une faible diminution du volume
spécifique jusqu'a sa température de transition vitreuse pendant le refroidissement (figure
1I-10). Les polyméres semi-cristallins tels que le PP, cependant, révélent un changement
drastique de volume spécifique dans la région de cristallisation des chaines de polymeére,
puisque les structures du cristal formé le rendent considérablement plus denses que les
structures amorphes a I'état fondu [253, 254]. En raison du changement considérablement
plus élevé de volume sur une certaine plage de température par rapport aux matériaux
amorphes, le PP a tendance a rétrécir beaucoup plus que I'ABS, surtout si le taux de
cristallinité aCr est élevé (figure I1-10), par exemple, pour les homopolymeres PP. Lorsque
les pieces en polymere rétrécissent différemment ou anisotrope a diverses positions, par
exemple, en raison d'un refroidissement inhomogeéne ou non uniforme, ou en raison d'une
autre quantité de retrait dans ['écoulement et la direction d'écoulement transversal, qui est
presque omniprésent pour les polymeres semi-cristallins imprimés en 3D, la picce
fabriquée est sujette a la déformation. Des thermoplastiques qui révélent un retrait
volumétrique important et des degrés élevés de cristallinité sont particuliérement sensible
a la déformation [253-255]. Surtout dans le procédé ME-AM, la combinaison du retrait
dépendant du refroidissement du matériau, le dépot anisotrope des brins, [256] les
orientations associées des chaines polymériques introduites [257] et la distribution
complexe de la température dans la machine AM, les forces a l'intérieur des brins déposés,
ce qui entraine des contraintes résiduelles et finalement une déformation excessive [216].

Comme la déformation contrecarre les forces d'adhésion de la premicre couche au lit
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d’impression, les composants PP imprimés en 3D se détachent facilement de tels lits. Si
une adhésion suffisante a la premi€re couche est garantie, les pieces PP peuvent néanmoins
souffrir fortement du retrait apres le traitement en raison de I'énorme accumulation de
contraintes résiduelles pendant ME-AM [216]. Carneiro et al.[258] ont été les premiers
chercheurs a résoudre les problemes de déformation lors de la fabrication de pieces en PP
produites par ME-AM. Outre une évaluation de I'ensemble de la chaine de production a
partir du filament et des études sur l'effet de l'orientation de I'impression, du degré de
remplissage et de I'épaisseur de la couche sur les propriétés de traction, les auteurs ont fait
valoir que des changements dans les conditions de traitement peuvent améliorer le contrdle
dimensionnel en termes de retrait. Il a été constaté qu'une meilleure compatibilité entre le
lit d’impression, la partie imprimée et une direction d'impression optimale sont
avantageuses pour résoudre le probléme de retrait des pieces imprimées. De plus, ils ont
incorporé des fibres de verre au PP et fabriqué des parties de ce composé au moyen de ME-
AM pour la premiére fois. Bien qu'aucune influence sur le comportement du retrait n'ait
été étudiée pour le PP renforcé de fibres, on peut s'attendre qu'en raison de la faible
tendance des charges a rétrécir, le retrait du composite a été amélioré. Par rapport 4 la partie
produite de PP pur comme cela a été¢ démontré plus tard par Spoerk et al. avec des fibres
de carbone [259]. En un mot, Carnier et al.[258] ont posé la pierre angulaire de nouvelles
études sur l'amélioration du PP sur les déformations et affiché deux stratégies pour

amélioration des imprécisions dimensionnelles des échantillons imprimés en 3D.

I1.2.6.1.4. Optimisation du processus induisant la déformation pour le PP

Outre les modifications matérielles, par exemple, en diminuant le degré de cristallinité en
incorporant des segments de monomere d'éthyléene a PP90,[260] ou en mélangeant du PP
avec d'autres thermoplastiques, [261] des changements dans le traitement peuvent
améliorer considérablement la déformation des composants PP imprimés en 3D.
Hamadléinen, [216] par exemple, a constaté que le degré de déformation du PP imprimé en
3D est en fonction de la géométrie du composant traité. Des spécimens cylindriques denses
ont révélé une déformation bien contrélable, alors que les parties cubiques présentaient une
distorsion partielle, en particulier les coins. Cette découverte a été causée par de fortes

forces contractiles provenant des coins des cubes vers le centre du cube, le rétrécissement
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longitudinal du remplissage et une plus haute accumulation de la contrainte. Une tendance
similaire de diminution de la déformation pour les pieces cylindriques a été retrouvée pour
les pieces creuses. Cependant, les deux parties a paroi mince ont présenté une stabilité
dimensionnelle considérablement plus faible que les parties denses. Cette constatation était
liée a la vitesse de refroidissement du matériau fraichement déposé dans des échantillons a
parol mince, ce qui a entrainé des contraintes résiduelles plus élevées et donc

l'augmentation de la déformation par rapport aux piéces denses.
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Figure II-10. Volume spécifique normalisé au volume spécifique a 40 C en
fonction de la température et a une pression constante obtenue par un SWO pvT100
(SWO Polymertechnik GmbH, Allemagne)
[llustré a titre d'exemple pour I'ABS et deux types de PP avec différents degrés de
cristallinité (aCr). Le retrait, la température de transition vitreuse (TG) et la température

de cristallisation (TCr) sont illustrés a titre d’exemple [53].

En résumé, les modifications des conditions de traitement ont clairement donné la
possibilité¢ d'améliorer la stabilit¢ dimensionnelle des pieces produites par ME-AM.
Cependant, des paramétres traditionnellement élaborées et déclarées efficaces peuvent étre

utilisées comme lignes directrices pour la réduction de la déformation mais ne peut pas étre
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universellement suggérée pour toutes géométries et pieces. Par exemple, si la géométrie de
la piece est fixée, ce qui est le cas dans la plupart des piéces industrielles en tant que piéces
de rechange, un changement de longueur d’empilage ou d’épaisseur de piéce n’est pas une
option. De plus, les épaisseurs de couche élevées peuvent diminuer le retrait, mais aussi
détériorer complétement les propriétés mécaniques et de surface de I'échantillon produit.
Par conséquent, les stratégies récentes qui diminuent les contraintes résiduelles ou
homogénéiser les températures a l'intérieur de la piece, semblent plus attrayants. Dans
’ensemble, un controle plus efficace du retrait devrait étre des adaptations des paramétres
du processus de traitement en combinaison avec un matériau de construction modifié¢ qui

est optimisé pour un degré minimal de retrait, comme par l'inclusion de charges.

I1.2.6.1.5. Les Charges empéchant la déformation pour le PP imprimé en 3D

Au cours des dernieres années, une myriade d'études sur I'incorporation de diverses charges
dans les thermoplastiques pour la MA extrudée ont été faites[262-264]. Diverses charges,
telles que des nano fibrilles de cellulose, [260,265, 266] fibrilles cristallines liquides
thermotropes, [267, 268] fibres de bambou, [269] fibres de chanvre et harakeke, [270]
fibres de verre courtes, [271] cendres, et fibres minérales [272] ont €té incorporées dans
des PP imprimés en 3D pour améliorer les propriétés mécaniques, rhéologiques ou
thermiques du matériau. Cependant, seule une poignée d'études se sont concentrées sur la
prévention de la déformation en incorporant des charges dans les filaments PP.

Wang et al. [178] ont fait une étude préalable sur le comportement de retrait des composés
PP, dans lequel le comportement de cristallisation complexe du PP était présumé
responsable de la sensibilité¢ aux déformations. Les auteurs ont affirmé que la vitesse de
cristallisation détermine principalement le degré de rétrécissement du PP imprimé en 3D.
Selon les auteurs, le PLA est beaucoup moins sujet au retrait et donc plus facile a imprimer
en 3D, car le taux de cristallisation est neuf fois inférieur a celui du PP. En ajoutant 10%
en poids de nano fibrilles de cellulose séchées par pulvérisation et un compatibilisant au
PP, une vitesse de cristallisation légérement inférieure par rapport au PP a été réalisée.
Simultanément, le coefficient de dilatation a diminué de 11,7%, ce qui a a son tour réduit
la tendance au retrait. Bien que le véritable retrait des spécimens imprimés en 3D n'ait pas

¢été analysé par les auteurs et qu'il soit influencé par bien plus de facteurs que ceux discutés
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par Wang et al., une tendance vers une déformation partielle des piéces en raison de la
diminution du taux de cristallisation et du coefficient de dilatation peut étre attendu.
Stoofetal. [273] et Pickering et al.[274] ont montré pour les trois charges de fibres a savoir
harakeke, chanvre et gypse recyclé incorporés en PP recyclé une nette amélioration de la
déformation sur des spécimens imprimés en 3D spécialement congus. Une tendance a la
baisse de la déformation a été trouvé en augmentant le contenu de la charge. Les fibres
harakeke présentaient la réduction de déformation la plus efficace. Dés que les charges
étaient agglomérées (par exemple, le gypse), la réduction du retrait ainsi que I'amélioration
des propriétés mécaniques n'étaient pas aussi efficaces que pour les charges uniformément
réparties de harakeke et chanvre. Une tendance similaire a été également trouvé pour PP
rempli de spheres de verre et de cellulose, respectivement [275]. Les filaments des deux
matériaux n'étaient transformables que par ME-AM et n'a révélé une réduction de la
déformation efficace que lorsqu'un un agent de couplage et un enduit de remplissage ont
été appliqués pour garantir une distribution homogene de la charge et une solide interface
charge-matrice. Spoerk et al. [273] ont analysé€ le comportement de rétrécissement de
Pieces en PP imprimées en 3D remplies de spheres de perlite expansées en fonction du
diamétre moyen de remplissage et de la charge de remplissage. Comme les charges
inorganiques génent le changement volumétrique du polymere chaines, le retrait
volumétrique diminue avec l'augmentation de la charge. Les composés remplis de charges
plus petites ont montré une réduction du retrait par rapport a ceux remplis de plus grandes
charges en raison de la surface interfaciale plus grande entre les charges et la matrice.
Comme les particules étaient uniformément réparties dans la matrice et présentaient une
bonne interface charge-matrice, les deux matériaux chargés <étaient parfaitement
imprimables, malgré la charge de remplissage élevée de 30 vol. %.

La précision dimensionnelle des composants imprimés en 3D a été testée par des moyens
d'analyse optique sur des échantillons spécialement congus et étaient particuliérement
sujets au retrait. Comme prévu au niveau de la différence de retrait volumétrique, les deux
matériaux chargés révelent un comportement de retrait amélioré. Cependant, le composite
chargé avec les plus petites particules s'est avéré €tre beaucoup plus dimensionnellement
stable par rapport au composite rempli des sphéres plus grandes. La méme constatation a

¢galement été confirmée plus tard pour le PP imprimé en 3D rempli de spheres en verre de
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différentes tailles. Bien qu'un comportement anisotrope dans le retrait puissent étre
attendus pour les thermoplastiques renforcés de fibres, [276] les études diverses, a la fois
sur ABS renforcé avec des fibres de carbone[277] et PP rempli de quantités de fibres de
chanvre, [273] fibres de verre, ou fibres de carbone, ont montré que des charges a rapport
d'aspect élevé peuvent également réduire efficacement les déformations de la chaine.
Surtout la plus récente étude sur le PP rempli de fibre courte de carbone a démontré une
précision dimensionnelle exceptionnelle, en particulier en termes de retrait isotrope sur des
pieces d'ingénierie trés complexes et de grande taille malgré la charge hautement
anisotrope. La raison de cette découverte plutot inattendue est double. Tout d'abord, les
fibres rigides peuvent diminuez les déformations de la chaine, en particulier dans les coins
des échantillons imprimés, car les fibres peuvent entraver le mouvement de contraction
entrainé par l'entropie des chaines polymeéres tant que les fibres sont suffisamment rigides
et alignées dans le sens de I'impression. Deuxieémement, cela peut s'expliquer par la
conductivité thermique élevée des fibres de carbone, qui a son tour augmente la
conductivité thermique globale du composite. En conséquence, les fluctuations rapides de
température pendant I'impression sont compensées par la charge hautement conductrice.
Ceci conduit a une distribution de température plus homogene et donc a moins de
contraintes internes / résiduelles et a un retrait diminué. Cette tendance est vérifiée par des
mesures de thermographie illustrées a la figure I1-11, par I’évolution de la température d'un
brin de contour d'un spécimen de Charpy enregistré pour le PP pur et le PP renforcé de
fibre de carbone (PP / CF1062) lors de la fabrication de cinq spécimens de Charpy.
L’impression de la séquence de PP / CF10 a di étre modifiée par rapport a celle de PP afin
de garantir le plus de répétabilité¢ et imprimabilité. En conséquence, I'évolution de la
température de PP / CF10 montre le double du nombre de pics de température qui se
produire lorsque la position de mesure est proche de la buse de I'imprimante, par rapport a
celui du PP pur. Néanmoins, les températures maximales des deux matériaux sont toujours
comparables. Malgré quelques fluctuations au début de la mesure [Figure 11-28 (a)], les
deux matériaux présentent une réduction du maximum des pics de température avec
I'augmentation du temps d'impression en raison de l'isolation des couches imprimées
ultérieurement entre la position de mesure et la buse. Une nette diftérence entre les deux

matériaux est cependant perceptible. Comme le PP pur se comporte comme un isolant
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thermique (Aaxial, 90 = 0,30 0,01 Wm — 1 K — 1), I'amplitude des pics diminue lentement
avec le temps, ce qui signifie que I'équilibre thermique est atteint trés tard. Par conséquent,
apres un temps d'impression de plus de 90 min, une distribution de température plutdt
inhomogene de la partie imprimée prévaut, car une amplitude de température ATPP de 20 °
C est toujours présente. Au contraire, 'amplitude de la température du PP / CF1062
considérablement plus conducteur (A axial, 90 = 0,87 0,02 W m — 1 K — 1) converge
beaucoup plus rapidement vers un équilibre thermique que celle du PP. [278 370] pur.
Apres 90 min de l'impression, le brin observé dans le spécimen PP / CF10 Charpy montre
environ quatre fois d’amplitude de température plus faible (ATCF = 5,5 C) que celle du
PP. Ainsi, la conductivité thermique plus élevée induite par l'incorporation des fibres de
carbone conduisent a une distribution de température plus homogene dans les €chantillons
fabriqués pendant l'impression. Par conséquent, les contraintes internes / résiduelles du
matériau devraient également étre réduites, ce qui explique la précision dimensionnelle
prometteuse [figure II-11 (c)] par rapport au PP pur [figure [I-28 (b)], malgré le rapport

d'aspect élevé de la charge.
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(a) les spécimens imprimés en 3D qui sont particulierement sujets a la déformation [171]
pour le PP (b) et PP / CF10 (c). Pour une configuration détaillée de la mesure dec
thermographie, veuillez-vous référer a la réf. [272]. La différence de température entre le
maximum du pic autour de 90 min et son minimum précédent (amplitude du pic) est

indiquée pour PP (ATPP =20 C) et PP/ CF10 (ATCF = 5,5 C) en (a)[53].

11.2.6.2. Impression 3D et le polyéthyléne (en particulier HDPE)

Comme énuméré dans le chapitre des Matériaux utilisés dans ME-AM et illustré par la
Pyramide de matériaux polymeres en fonction de la disponibilité des matériaux sur le
marché ME-AM, les polymeres avec un haut degré de cristallinité (> 40%), tels que les
plastiques semi-cristallins de base, a savoir le polyéthyléne basse densité (LDPE), le LDPE
linéaire, le polyéthylene haute densité (HDPE), le UHMWPE , le PP, les homopolymeres
de polyoxyméthyléne, le polytétrafluoroéthyléne (PTFE) ou certains types de polyamide
semblent étre particulierement difficiles a traiter au moyen de ME-AM. Bien que ces
matériaux possedent des propriétés exceptionnelles et uniques, leur application dans ME-
AM n'a pas encore €té approfondie et étudié dans la littérature. 11 est & préciser ici que les
quelques articles qui sont cités dans cette revue de littérature concernant le PE datent
seulement de 2018, 2019.

L'adhérence entre les brins de polymere extrudé, I'enchevétrement du polymere déposé, et
I'adhésion a la plate-forme de construction, mais sans altérer le détachement facile, sont les
principales exigences pour la fabrication d'objets sans défaut. Ce n'est que si ces exigences
sont satisfaites en méme temps que des propriétés mécaniques similaires a celles typiques
du moulage par extrusion et injection conventionnelles seront réalisables. C'est assez
problématique pour le HDPE qui n'adhére a rien et ne colle qu'au HDPE chaud. De plus,
le probleme de déformation volumique des polymeéres lors de la solidification et
notamment lors de la cristallisation des polymeéres représente un autre défi & surmonter
[279]. Par conséquent, les polymeéres les plus couramment appliqués dans le FFF sont
amorphes, tels que les copolymeres acrylonitrile-butadiene-styréne (ABS) et les
polycarbonates, ou les thermoplastiques semi-cristallins avec une cristallinité plutdt faible
et des taux de cristallisation faibles tels que l'acide poly lactique (PLA), respectivement

[280-282]. Bien qu'environ 50% des plastiques utilisés dans le monde soient des matériaux
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hydrocarbonés comme le polypropyléne (PP) et le polyéthylene (PE), on sait peu de choses
sur l'impression 3D des thermoplastiques semi-cristallins en polyoléfine. La raison
principale en est la cristallisation du PE et du PP qui explique le retrait thermique et la
déformation massive lors du refroidissement de la masse fondue [283, 284]. Cela rend le
FFF considérablement plus difficile, car la déformation nuit gravement a l'adhérence de
I'objet imprimé au lit d’impression et entrave l'inter diffusion entre les brins de PE
adjacents. Parmi les polyoléfines, le polypropyléne est disponible comme filament
commercial pour le FFF, mais bien que commercialisé sous ce nom, il consiste en un
copolymere éthyléne-propyléne a fusion plus faible, moins cristallin et plutot flexible qui
a des propriétés mécaniques complétement différentes par rapport & 'homopolymeére PP
commercial [285-287]. Ces derniéres années, des filaments en PE ont été mis a disposition
pour les applications FFF, mais les fournisseurs de filaments ont émis un avertissement
selon lequel les propriétés des matériaux seront tres certainement toujours plus faibles en
ce qui concerne les matériaux en feuille coulés ou extrudés. Ils recommandent aux novices
de la FFF de rester a I'écart du HDPE et de privilégier 'ABS et le PLA [288]. Depuis que
le chauffage pendant une période prolongée a une température plus élevée peut causer de
graves probleémes de vieillissement, en particulier au contact de l'air, plusieurs groupes ont
mis des composés transformables a chaud sur mesure comme les mélanges et les
composites pour surmonter les problémes de déformation. Par exemple, Spoerk et Sapkota
ont récemment publié une série d'articles traitant de la FFF des copolymeéres de propyléne
/ éthyléne et de leurs composites [286, 287 289-292]. 1Is ont découvert que les charges
sphériques comme le verre ou les microspheres de perlite sont bénéfiques pour la réduction
du retrait, car la maximisation de I'adhésion interfaciale entre la charge et la matrice
augmente avec succes les propriétés de traction et la ténacité [287, 292]. Mélanges de
LLDPE avec ABS et fonctionnalisation des particules de caoutchouc [293, 294] ont été
appliquées dans FFF. De plus, le UHMWPE a été utilisé comme additif pour FFF de PP
ou ABS, respectivement [295, 296]. Cependant, une faible adhérence interfaciale explique
un faible renforcement mécanique et des propriétés mécaniques inférieures. Zou et al. ont
comparé des mélanges de polycarbonate-uréthane (PCU) et 'UHMWPE traités par FFF
avec un moulage par compression, dans le but de fabriquer un ménisque artificiel conforme

[297]. lls ont démontré avec succes la faisabilité de I'impression 3D de PCU /UHMWPE,
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mais I'ajout ' UHMWPE n'a pas réussi a réduire I'usure et le frottement, probablement en
raison de I'incompatibilité de 'UHMWPE qui sert de charge, ce qui explique la formation
de surfaces rugueuses. Decker et al. a étudié les mélanges HDPE / ABS contenant jusqu'a
25% en poids de HDPE pour la formation de filaments et le traitement par FFF [298, 299 ].
Cependant, un contenu élevé de HDPE alteére a la fois I'extrusion continue de filaments
uniformes et les propriétés mécaniques des objets imprimés. En raison de sa cristallinité

plus faible, I'impression avec du LDPE offre une précision dimensionnelle plus élevée.

Siewhui Chong and Co (2016) ont évalué, en termes de caractérisation physique, la
faisabilité d'utiliser du polyéthylene haute densité (HDPE) recyclé, I'un des plastiques les
plus couramment utilisés, comme matiere premiere pour les imprimantes 3D, et comparé
avec les granulés de plastique acrylonitrile butadiene styréne usuels. Il a €té montré que ce
filament constitué de granules de HDPE recyclées présentait un rejet favorable de ’eau,
avec un deébit d’extrusion et une stabilité¢ thermique comparables a ceux du filament
constitué de granules d’ABS. Il y a cependant certaines limites a surmonter, telles que les
problémes de retrait / déformation et d’adhérence du HDPE. Selon les auteurs, cette étude
peut servir de référence pour de futures modifications et améliorations de la qualité des
filaments de HDPE recyclés. Ils estiment que les propriétés mécaniques, le vieillissement
des plastiques, leur méthode de recyclage aprés impression, et une méthodologie de
caractérisation standard et une base de données doivent étre étudiés avant que cette
technologie de conversion des déchets plastiques ne devienne compétitive par rapport a

une impression 3D bien établie basée sur ABS et PLA [300].

Fang Peng and Co [301] (2019) ont montré que des filaments contenant environ 50% de
polyéthyléne haute densité ou basse densité (HDPE / LDPE) en tant que coquille dans un
noyau de mélange de polycarbonate (PC) / acrylonitrile-butadiéne-styrene (ABS) peuvent
étre imprimés a l'aide du FDM standard avec une précision dimensionnelle adéquate, une
résistance aux chocs améliorée et un allongement a la rupture amélioré par rapport aux
¢chantillons imprimés avec PC / ABS seul. Les résultats montrent que la combinaison d'une
cristallinité inférieure (28%) du LDPE par rapport au HDPE (62%) et d'une température de
cristallisation inférieure du LDPE (89 © C) a celle du HDPE (117 © C) peut améliorer la
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précision dimensionnelle de la piece imprimée. Cependant, le module d'élasticité du
composite contenant du LDPE ne représente que 48% de la piéce imprimée avec
uniquement du PC / ABS pour les orientations a plat (XY), alors que la réduction du
module avec le HDPE est nettement inférieure. Ils ont déduit que les comportements
mécaniques peuvent étre rationalisés en termes de théorie des composites de fibres alignées
ou le module anisotrope devrait dépendre de I'angle entre la direction d'étirement et I'axe
de la fibre. Le faible colit du LDPE et du HDPE, ainsi que la possibilité d’augmenter la
résistance aux chocs et I’extensibilité des pieces imprimées, justifient la promesse des
tilaments composites noyau-coquille pour la fabrication additive [301].

Daniel Filgueira et Co [302] (2018) ont utilisé deux séries différentes de polyéthyléne
biosourcé (BioPE) pour la fabrication de bio composites, chargées par des fibres de pate
thermomeécanique (TMP). La composition chimique du TMP était de 48,2% de cellulose,
25,6% d’hémicellulose, 26% de lignine et 0,2% d’additif. Le caractére des fibres de TMP
a ét€ préalablement modifi¢ par greffage de composés hydrophobes (octyl gallate et lauryl
gallate) au moyen d’un traitement assisté par enzyme. Le BioPE a faible indice de fluidité
(MFI) a donné des filaments a faible proportion de vides et une variation d'épaisseur
relativement faible. L'absorption d'eau des bio composites a été remarquablement
améliorée lorsque les fibres de TMP hydrophobisées de mani¢re enzymatique ont été
utilisées. De maniere importante, ['impression 3D de BioPE a été améliorée en ajoutant des
fibres a 10% et 20% de TMP a la composition. IIs ont conclu que des bio composites
imprimables en 3D a faible absorption d'eau peuvent étre fabriqués en utilisant des
matériaux enticrement biosourcés et des procédés €cologiques [302].

Piotr Olesik et Co [303] (2019) ont utilisé les composites de polyéthyléne basse densité
(LDPE) renforcés avec des déchets de verre finement pulvérisés comme un matériau
potentiel pour les structures imprimées en 3D destinées a étre utilisées dans des
applications par frottement a faible charge. Ils ont utilisé un modele d'impression 3D
récemment publié pour calculer les limites du taux d'alimentation en filament et de la
vitesse d'impression. Des tests tribologiques (méthode pin-on-disc) des composites
imprimés ont été effectués pour différentes directions du chemin d'impression. La
calorimétrie a balayage différentiel (DSC) a été effectuées sur les échantillons et les

composites ont montré une cristallinité supérieure a celle du HDPE, ce qui explique en

71



partie le module d'élasticité supérieur des composites déterminé lors des tests de traction.
L’utilisation d’une poudre de verre fine comme renforcement a permis d’améliorer de 50%
la résistance a I'usure du LDPE grace a la formation d’un film glissant a la surface de
I’échantillon. Un effet évident de la direction de friction contre la direction de trajet
imprimée sur l'usure a €té trouvée ; ce qui €tait probablement lié aux différences
d'élimination des produits de friction de la zone de friction pour différentes directions du
chemin d'impression. Pour les auteurs, les composites de LDPE contenant de fines
particules de verre sont des matériaux prometteurs pour les applications de frottement a
faible charge et devraient faire I’objet de recherches supplémentaires [303].

Aniket Gudadhe et Co [304] (2019) ont démontré que le HDPE dérivé des déchets peut
étre imprimé en 3D avec succes en mélangeant d’une part avec une petite fraction (<0,5%
en poids) de diméthyl dibenzylidénesorbitol (DMDBS) et (~10%) polyéthylene linéaire
basse densité¢(LLDPE) et d’autre part a imprimer l'objet avec un mince "bord" autour qui
est collé au substrat d'impression & l'aide d'une colle a base d'acétate de polyvinyle
commune. [Is ont associ€ les résultats expérimentaux a des simulations FEM qui donnent
un apercu de 'origine des contraintes développées lors de I'impression [304].

Pour la premiére fois (2019) Rolf Miilhaupt and Co [279] ont imprimé du HDPE
commercial par FFF correspondant aux propriétés mécaniques du HDPE moulé par
injection sans rencontrer de difficultés de déformation massive et de formation de vide.
Les problemes bien connus de déformation et d'adhérence typiques des FFF de HDPE sont
surmontés en sélectionnant le matériau de plaque de construction appropri€ et en ajustant
les parameétres du processus FFF comme la température et le diamétre de la buse, le taux
d'extrusion, la température de la plaque de construction. Parmi une grande variété de
matériaux, le SEBS en tant que matériau de plaque de construction offre une excellente
adhérence au HDPE pendant tout le processus de fabrication et permet un détachement
facile de l'objet imprimé par pelage et pliage sans endommager ’objet imprimé. Cecl
contraste fortement avec d'autres matériaux qui ne parviennent pas a adhérer ou adherent
fortement et ne permettent pas le détachement sans destruction de l'objet imprimé. Les
tilaments HDPE adaptés au FFF sont facilement disponibles par extrusion HDPE. Dans les
procédés FFF conventionnels, I'impression provoque des vides qui indiquent une mauvaise

adhérence entre les brins. Cela altére considérablement les propriétés mécaniques et
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optiques et explique l'anisotropie massive des propriétés mécaniques qui dépendent
fortement de la direction et des voies d'impression. Pour éviter la formation de vides et
pour compenser le retrait da a la cristallisation du HDPE pendant la solidification, la vitesse
d'extrusion est progressivement augmentée pendant l'impression d'une qualité de
remplissage de 100 a 107%. De plus, dans un procédé¢ FFF optimisé, des propriétés
mécaniques significativement améliorées, un manque d'anisotropie et une surface
améliorée sont obtenus a une température d'extrusion de 220 ° C pour une buse de 0,8 mm
de diametre et 240 ° C pour une buse de 0,4 mm de diametre. Le diamétre de la buse et la
vitesse d'impression ont un impact sur la qualité de la surface mais n'altérent pas les
propriétés mécaniques. Selon les essais de traction paralléles (0 ©) et perpendiculaires (90 °)
a la direction d'impression, aucune influence massive de la direction d'impression n'est
détectée, alors que la plupart des échantillons HDPE imprimés de pointe perdent leur
résistance a un angle de 90 °. Ceci confirme a nouveau qu'une excellente fusion des brins
de HDPE extrudés est obtenue conformément aux analyses SEM. Cependant, la perte
d'allongement & la rupture rencontrée par rapport au HDPE moulé par injection indique que
de nouvelles améliorations du processus FFF et matériaux HDPE sont nécessaires.
Néanmoins, ces progres réalisés dans I'impression FFF du HDPE représentent une étape
importante pour étendre la gamme de matériaux dans la fabrication additive a base
d'extrusion et inclure des matériaux d'hydrocarbures semi-cristallins qui sont trés

prometteurs pour le développement de la fabrication additive durable [279].

I1.2.7. Impression 3D et bio composites de fibres de bois

Les polymeres thermoplastiques renforcés de fibres naturelles s offrent une gamme
intéressante de propriétés mécaniques spécifiques combinées a une empreinte
environnementale maitrisée [305, 306]. Mais, en raison de la faible résistance thermique
des fibres végétales, la plupart des voies de traitement appliquées a ces bio composites, y
compris l'extrusion, le moulage par injection, 'empilement de films, le moulage sous vide,
etc., ont un effet important sur l'intégrité des parois cellulaires [ 42]. Ainsi les FDM peuvent

devenir une alternative crédible pour résoudre ces problemes [43-45].

L'influence des paramétres de traitement est actuellement envisagée dans plusieurs études

73



pour promouvoir le développement plus large de la FDM. Cependant, la plupart de ces
études sont axées sur les polymeres purs. Ainsi, lorsque les filaments d'ABS se
chevauchent, la résistance a la traction de I'échantillon imprimé est améliorée par rapport
aux €chantillons sans chevauchement [307, 308]. Un autre parameétre clé est l'orientation
de I'impression, qui met en évidence |'effet anisotrope de I'impression [309 401]. En effet,
la résistance a la traction longitudinale d'un échantillon imprimé orienté a 0 © peut étre cinq
fois plus élevée qu'en coupe transversale homologues. FDM des composites de fibres
naturelles est encore rarement décrite dans la littérature. Les seuls résultats disponibles a
ce jour sont plus préoccupés par le concept global de I'impression 4D plutot que par la
recherche sur les matériaux, méme si cette derniere approche est absolument essentielle
pour une telle technologie [310, 402]. Pour rappel, I'impression 4D est définie comme la
capacité des matériaux imprimés en 3D a étre actionnés lorsqu'un stimulus externe est
appliqué [311-313]. Fondamentalement, lorsque des fibres naturelles (bois, lin, chanvre,
etc.) sont utilisées comme renforcement composite, elles souffrent d'une sensibilité a
I'humidité qui dégrade les propriétés. Cependant, des bio composites de fibres naturelles
[314-316] (bio composites hygromorphes) ont été récemment développés [317], s'inspirant
de la relation structure / fonction des matériaux naturels observée a travers les mécanismes
de dispersion des graines de pommes de pin [318, 319]. Ces matériaux bio composites
exploitent le comportement hygroscopique des fibres naturelles pour la conception de
nouveaux dispositifs passifs pour les systemes de suivi solaire ou les peaux réactives de
construction.

A. Le Duigou et al. [305] ont étudi€ 'effet des parameétres FDM sur la microstructure d'un
bio composite (matrice de poly (acide lactique) (PLA) et de poly (hydroxy alcanoate)
(PHA), renforcé avec de la fibre de bois recyclée) et ses conséquences sur les propriétés
hygro-mécaniques. Ils ont remarqué que la largeur d'impression (100, 200 et 300%)
influence les propriétés mécaniques des bio composites du bois en modifiant leur
microstructure (porosité). Les paramétres mécaniques sont plusieurs fois inférieurs aux
propriétés communes des échantillons préparés via le processus de compression. En effet,
le procédé FDM n'implique pas de niveaux de pression comparables a ceux rencontrés dans
les procédés courants d'extrusion ou de moulage par injection. Ainsi, I'orientation des fibres

de bois semble suivre 'orientation d'impression du filament, tandis que I'inter filament et
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les interactions entre couches pourraient €tre considérées comme le maillon le plus faible
du matériel imprimé. L'augmentation de la largeur du filament augmente la porosité mais
abaisse la cohésion du matériau. Cela entraine une réduction de la résistance a la traction
ainsi qu'une absorption rapide et accrue de l'eau. Le taux élevé de gonflement des bio
composites de bois reflete leurs propriétés hygro élastiques anisotropes, tandis qu'un
gontflement plus élevé est obtenu pour les bio composites imprimés par rapport a leurs
homologues comprimés. Actuellement, le FDM peut produire des matériaux présentant des
propriétés mécaniques relativement faibles et une haute sensibilité hygroscopique, ce qui
pourrait €tre considéré comme un inconvénient. Cependant, en appliquant la bio-
inspiration a partir de la dispersion des graines (par exemple, les pommes de pin), les
propriétés hygroscopiques pourraient €tre transformées en avantage dans la conception de
nouveaux types de produits hygromorphiques passifs. En effet, en imprimant une
microstructure bicouche imitant une pomme de pin, on peut générer une fonctionnalité
programmable a I'humidité pour les bio composites, en suivant le concept d'impression 4D.
La comparaison d'échantillons imprimés avec des contreparties comprimées démontre que
le procédé FDM fournit des matériaux présentant des caractéristiques qui conviennent a
une gamme de fonctionnalités d'actionnement induites par I'humidité dans les bio
composites et qui ont de meilleures propriétés mécaniques. En effet, le FDM permet
d'améliorer la courbure maximale et la vitesse d'actionnement des bio composites du bois
[305].

Yubo Tao and al [320] ont développé de filaments composites d'acide poly lactique (PLA)
remplis de farine de bois (WF, 5% en poids) dans le but de 'appliquer a I'impression 3D.
Il a été constaté que par rapport au filament PLA pur, l'ajout de WF a changé la
microstructure de la surface de rupture du matériau, la résistance a la déformation initiale
du composite a été améliorée, la température de dégradation thermique de départ du
composite a légérement diminué et il n'y a eu aucun effet sur la température de fusion
[320].

Teng-Chun Yang [321] a utilisé PLA renforcés de fibres de bois (WFRPC) pour fabriquer
les composants WFRPC unidirectionnels au moyen de la (FDM). Les propriétés physico-
mécaniques des composants WFRPC imprimés a différentes températures d'extrusion (200,

210,220 et 230 C) ont été déterminées. Les résultats ont révélé que la plupart des propriétés
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physiques (teneur en humidité, rugosité¢ de surface, taux d'absorption d'eau et taux de
gonflement de I'épaisseur) du composant WFRPC imprimé n'étaient pas significativement
influencés par la température d'extrusion, tandis que sa densité et la différence de couleur
augmentait a mesure que la température d'extrusion augmentait. De plus, les propriétés de
traction et de flexion du composant WFRPC imprimé FDM ont diminué lorsque la
température d'extrusion €tait supérieure a 200 ° C, tandis que la résistance a la compression
et la force de liaison interne ont augmenté de 15,1% et 24,3%, respectivement, lorsque la
température d'extrusion est passée de 200 a 230 C. De plus, la microscopie €lectronique a
balayage (SEM) a démontré que la surface de rupture du composant de traction imprimeé a
une température d'extrusion plus élevée présentait une meilleure compatibilité aux
interfaces fibre / PLA et une bonne adhésion entre les segments de filament extrudé. Ils ont
conclu que le processus d'impression FDM utilisant différentes températures d'extrusion a
un impact substantiel sur la couleur de surface, la densité et les propriétés mécaniques du
composant WFRPC imprimé [321].

La microstructure et les performances mécaniques des filaments a base de bois (30% de
fibres de pin recyclées et 70% de PLA / PHA) ont été étudiées par Sofiane Guessasma et
al [322] dans le cas de la technique (FDM) en utilisant des approches expérimentales et
numériques. Le processus d'impression du bois PLA / PHA est effectué en faisant varier la
température d'impression, de 210 C a 250 C. Les résultats montrent que le filament a base
de bois est imprimable sur une large gamme de températures et présente une tendance
d'accumulation de chaleur marquée a des températures d'impression €levées. Cependant, le
gain limité de performance en traction a ces températures fait du 220 C un choix optimal
pour l'impression de filaments a base de bois [322].

Yu Dong et al. ont réussi a fabriquer des échantillons d'essais mécaniques imprimés en 3D
de composites PLLA et PLA / fibres de bois. Les parameétres d'impression 3D, y compris la
densité de remplissage, la hauteur de couche et le nombre de coques ont été étudiés via la
méthode Taguchi (DoE), parmi lesquelles le nombre de coques a été déterminé comme le
facteur le plus important pour maximiser les résistances a la traction des échantillons de
PLA. En outre, le travail du DoE a évalué l'effet du type de matériau (c'est-a-dire du PLA
pur et PLA / fibres de bois) et le nombre de coques sur les résistances a la traction, a la

tlexion et aux chocs des échantilions de matériaux. 11 est suggéré que le type de matériau
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est le seul facteur prédominant pour maximiser toutes les résistances mécaniques, qui sont
cependant toujours plus faibles pour les composites PLA / fibres de bois par rapport a ceux
du PLA pur [323].

Nadir Ayrilmis et Co [324]ont étudié I’effet de I'épaisseur de la couche d'impression sur
les propriétés technologiques des échantillons imprimés en 3D fabriqués a partir de
filaments de farine de bois / PLA ayant un diametre de 1,75 mm. Dans ce but, quatre
couches d'impression différentes, 0,05 mm, 0,1 mm, 0,2 mm et 0,3 mm, ont été utilisées
dans la production des spécimens imprimés en 3D. [l a été constaté que ['absorption d'eau
des échantillons augmente avec l'augmentation de |'épaisseur de la couche d'impression
tandis que le gonflement de I'épaisseur diminue. Les propriétés de traction et de flexion des
échantillons se sont considérablement améliorées avec la diminution de I'épaisseur de la
couche d'impression. L'augmentation de I'épaisseur de la couche a provoqué de plus grands
espaces, ce qul a augmenté la porosité dans la section transversale de 1'échantillon. Une
porosité plus élevée a entrainé des propriétés mécaniques inférieures [324].

Les propriétés mécaniques du PLA et de ses composites (poudre de bois, céramique, métal
et les composites PLA & base de fibre de carbone) ont été évalués par Zhaobing Liu et al
[325] en tenant compte des effets des variables d'impression importantes, a savoir
I'orientation de la construction et I'angle de trame. Le PLA vierge, le PLA a base de bois et
de fibre de carbone ont une meilleure formabilité & I'impression que le PLA a base de
céramique, de cuivre et d'aluminium en position verticale. Les propriétés mécaniques
similaires ou méme améliorées des échantillons de PLA a base de céramique, de cuivre et
d'aluminium imprimés par FDM ont été obtenues par rapport au PLA vierge. L'ajout de
bois et de fibre de carbone hachée dans du PLA vierge réduit considérablement ses
propriétés mécaniques. De plus, les échantillons composites PLA qui sont imprimés FDM
dans une orientation sur le bord avec des angles de trame de + 45° / —45- ont la résistance
mécanique la plus élevée dans la plupart des cas tandis que tous les échantillons imprimés
selon une orientation verticale ont la résistance mécanique et le module les plus faibles en
raison de la faible liaison inter couche. Les surfaces de rupture des échantillons apres des
essais de traction et de flexion ont été analysées et ont permis de déduire que les faibles
propriétés mécaniques des pieces composites en PLA a base de bois et de fibres de carbone

seraient attribuées a des défauts tels qu'une porosité élevée, un compactage et une
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adhérence médiocres entre les couches de filament, par rapport au PLA vierge, ainsi qu'aux
¢chantillons composites de PLA a base de céramique, de cuivre et d'aluminium [325].

Composites renforcés de fibres continues de Kevlar (KFRC) a fait I’objet d’étude de G.
Dong et Co. [326]. Le procédé FDM conventionnel combine la fibre et polymere en un
seul filament pour imprimer des composites. Au lieu de cela, le processus de fabrication
chez G. Dong and Co consiste a imprimer le Nylon par une buse comme matrice et fibres
de Kevlar continues par une autre buse comme renfort. Quatre paramétres durant le
processus FDM, la direction des fibres de Kevlar continues, le nombre de couches de fibres,
la position de la fibre et I'angle de trame du nylon ont été variés. lls ont constaté que le
module d'élasticité du Nylon renforcé de fibres continues peut atteindre 27GPa et la
résistance ultime est de 333MPa. L’amélioration au niveau des fibres continues est
beaucoup plus élevée que celle des fibres courtes. Mais si la fibre est perpendiculaire a la
force de traction, le module élastique n'est que de 0,84 GPa di au fait que la liaison entre

la couche de fibres et la couche de nylon est relativement faible [326].

I1.3. Syntheése de la revue de littérature et originalité de la these

la revue de littérature sur le moulage par injection a montré en détail comment les
parameétres d’injection tels que la température de fusion, la température du moule, la vitesse
d'injection, la pression de maintien, la pression d'injection et, dans une certaine mesure, la
teneur en fibres avaient influencé les propriétés mécaniques, morphologiques,
tribologiques des composites de polyéthylene ainsi que l'absorption d'eau, la force
d'adhérence et la conductivité électrique. Elle a aussi fait remarquer que les études sur la

tribologie des CFN a base de polyéthyléne sont plus que rares.

La revue de littérature sur I’impression 3D a suffisamment montré que les matériaux pour
FDM ou en général ME-AM (Extrusion de matériaux- Fabrication additive) étaient
principalement limités au poly (acide lactique) (PLA) et a I'acrylonitrile butadiéne styrene

(ABS), en raison de leur facilité de mise en ceuvre et que seule une quantité limitée de
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thermoplastiques semi-cristallins est disponible a la vente ou est en recherche scientifique.
En particulier les polymeres avec un haut degré de cristallinité (> 40%), tels que les
plastiques semi-cristallins de base, a savoir le polyéthyléne basse densité (LDPE), le LDPE
linéaire, le polyéthyléne haute densité (HDPE), le UHMWPE et le Polypropyléne, les
homopolymeres de polyoxyméthyléne, le polytétrafluoroéthylene (PTFE) ou certains types
de polyamide semblent étre particulierement difficiles a traiter au moyen de ME-AM. Bien
qu'environ 50% des plastiques utilisés dans le monde soient des matériaux hydrocarbonés
comme le polypropylene (PP) et le polyéthylene (PE), on sait peu de choses sur
I'impression 3D des thermoplastiques semi-cristallins en polyoléfine. La raison principale
en est la cristallisation du PE et du PP qui explique le retrait thermique et la déformation
massive lors du refroidissement de la masse fondue. L'adhérence entre les brins de
polymeére extrudé, l'enchevétrement du polymere déposé, et I'adhésion au lit d’impression,
mais sans altérer le détachement facile, sont les principales exigences pour la fabrication
d'objets sans défaut. Ce n'est que si ces exigences sont satisfaites en méme temps que des
propriétés mécaniques similaires a celles typiques du moulage par extrusion et injection
conventionnelles que I'impression 3D du matériau est dite réussie. Mais c'est assez

problématique pour le HDPE qui n'adhére a rien et ne colle qu'au HDPE chaud.

Néanmoins, parmi les polyoléfines, seul le polypropylene est disponible comme filament
commercial pour le FFF, mais bien que commercialisé sous ce nom, il consiste en un
copolymeére éthylene-propyléne a fusion plus faible, moins cristallin et plutdt flexible qui
a des propriétés mécaniques completement différentes par rapport a I'homopolymere PP
commercial. En plus, au cours des derni¢res années, certaines études sur l'incorporation
de diverses charges dans les thermoplastiques pour la MA extrudée ont été faites et
diverses charges, telles que des nano fibrilles de cellulose, fibrilles cristallines liquides
thermotropes, fibres de bambou, fibres de chanvre et harakeke, fibres de verre courtes,
cendres, et fibres minérales ont ét¢ incorporées dans des PP imprimés en 3D pour

améliorer les propriétés mécaniques, rhéologiques ou thermiques du matériau.

Comme le PP, le polyéthylene en particulier le HDPE présente aussi un large éventail de

propriétés personnalisables. Au cours des dernieres décennies, le PE a souvent servi de
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thermoplastique standard pour expliquer de nouveaux phénomeénes, ainsi que dans sa
production et son utilisation, car il a le potentiel de remplacer les polymeéres techniques et
les métaux. Par exemple, les travaux de recherche de D. Koffi et al. et L. Toubal [3, 8]
portent sur la conception et la fabrication d’engrenage en composite de fibres naturelles
avec HDPE comme matrice pour remplacer les engrenages en nylon. Les composites en
question sont constitués de 60 a 90% du HDPE et de 10 a 40% de fibres de bouleau et
offrent de propriétés mécaniques satisfaisantes, telles qu'une résistance a la traction décente
(18,8—45,54 MPa) et un module d'Young (1510-4390 MPa)[3], une ténacité élevée, une
résistance aux chocs et a ]'abrasion, en combinaison avec une faible densité qui rendent
ces composites particulierement attractifs pour ME-AM . Le PE aussi est connu pour étre
facilement modifié par I'ajout de comonomeres ou en incorporant des additifs tels que des
charges, des modificateurs d'impact, des fibres ou d'autres polymeres [245, 246 ]. De plus,
sa non-toxicité, son applicabilité en tant que biologiquement inerte et son excellente
résistance chimique contre divers réactifs font du PE un matériau exceptionnel pour le
marché ME-AM, qui ne peut étre atteint que par des polymeres beaucoup plus chers tels
que le poly (éther éther cétone). En particulier, la résistance chimique exceptionnelle du
PE aux solvants polaires, aux acides non oxydants, aux alcalis aqueux et aux solutions
aqueuses de sel crée de nouvelles possibilités pour ME-AM, car d'autres types de filaments
disponibles dans le commerce sont considérablement moins résistants aux produits
chimiques, ce qui a limité I'applicabilité¢ des pieces par ME-AM[216, 247]. Tous les
polyoléfines, y compris le PE, révelent intrinsequement une tres faible teneur en eau et
I'absorption d'humidité. Par rapport aux matériaux standard ME-AM PLA et ABS,
I'absorption d'eau du PP et du PE est inférieure de plus d'un ordre de grandeur [216]. Par
conséquent, l'eau vaporisée ne peut pas compliquer le processus d'impression, ce qui
entraine moins de vides et une qualité de surface plus attrayante. La faible absorption
d'humidité permet la longévité des composants dans des applications exigeantes en milieu
humide, ce qui ne serait pas possible pour les matériaux ME-AM conventionnels[248, 340].
Enfin, la faible absorption d'eau du PE réduit les colits, car aucune étape de séchage
supplémentaire avant I'impression n'est requise[216]. Ayant une température de transition
vitreuse d'environ -110 °C, PE offre une bonne stabilité thermique sur une grande marge

de température. Comme il s'agit d'un polymere semi-cristallin, son point de fusion entre 85
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a 140 ° C limite sa température de service maximal, mais il est élevé par rapport a de
nombreux autres matériaux ME-AM disponibles dans le commerce. De plus, les
monomeres constitutifs de ce polymeére non polaire sont facilement disponibles,
consolidant également sa position de matériau thermoplastique de pointe a I'avenir.

Méme si le FDM des composites a fibres naturelles peuvent produire des matériaux
présentant une haute sensibilité hygroscopique, ce qui est considéré comme un
inconvénient comme 1’a décrit A. le Duigou et al. [305] qui ont travaillé sur un bio
composite (matrice PLA, renforcé avec de la fibre de bois recyclée), I’ utilisation du HDPE
comme matrice du matériau de cette theése réduirait considérablement la sensibilité

hygroscopique de I’objet imprimé.

Le prix relativement bas du PE par rapport aux polymeéres conventionnels utilisés dans le
moulage par injection comme le nylon ainsi qu’en impression 3D comme le PLA est un
des avantages les plus déterminants qui incite son utilisation ( PE coute environ de 1 $US
/ kg comparée au PP qui coute environ 1,87$US / kg, au nylon environ 4 $US/Kg et le
PLA environ 3,85 $US/Kg ). Les fibres de bouleau incorporées dans le PE pour synthétiser
les composites coutent moins chers que le PE lui-méme. Avec les propriétés mécaniques
satisfaisantes, résistance a la traction décente (18,8—45,54 MPa) et un module d'Young
(1510-4390 MPa), une ténacité élevée, résistance aux chocs et a I'abrasion, en combinaison
avec une faible densité, le rapport « Qualité/Prix » est I’un des facteurs qui rend ces
composites particulierement attractifs. Et si I'on ajoute la dimension écologique et
environnementale que représentent les fibres de bois, cette classe de composite pourrait
faire l'objet de futures commercialisations tant en pieces fabriquées par procédé de

moulage par injection ainsi que par impression 3D.

La sélection de meilleurs parametres pour optimiser les propriétés mécaniques des
échantillons fabriqués par moulage par injection est d’une part le premier défi majeur de
cette these. D’autre part, les études sur les FDM des polyoléfines sont tres limitées, celles
des composites de fibres de bois avec Polyoléfine comme matrice sont quasi rares et celles
sur les composites de fibres de bois avec polyéthyléne (essentiellement le HDPE) comme

matrice jusqu’aujourd’hui inexistantes. Ce qui laissent d’énorme difficultés a prévoir pour
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Iétude des matériaux de cette thése a savoir les composites de fibres de bouleau avec le

HDPE comme matrice.
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CHAPITRE III- METHODOLOGIE
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La partie méthodologie de cette these est subdivisée en deux grandes sections a savoir une

section sur le moulage par injection et une autre sur I’impression 3D.
I11.1. Moulage par injection
II1.1.1. Fabrication des granules et des échantillons

Polyéthylene haute densité (HDPE, 0,953 g/ cc basé sur ASTM D-1505, indice de fusion
18 g / 10 min basé sur D-1238) est fourni par Raplast Inc. La fibre de pate de bois
thermomécanique de bouleau jaune a été préparée a (I2E3) a I'Université du Québec a
Trois-Rivieres (UQTR). Le procédé de fabrication de pate thermomécanique (TMP, un
procédé d'extraction mécanique) a été utilisé pour fabriquer les fibres. Ce procédé utilise
des copeaux de bois soumis a une température supérieure a 100 ° C sous vapeur pour
ramollir les fibres. Le défibrage sous pression s'ensuit dans un raffineur équipé de deux
disques rotatifs tournant a grande vitesse. C'est I'effet des cycles successifs de compression
et de décompression qui produit la pate avec un rendement d'environ 90%. La fibre de bois
a été séchée a 80 ° C dans un four a circulation d'air pendant 24 h, puis broyée a une taille
de 20 a 60 mailles avant utilisation. Les classes de rapport d'aspect des fibres (longueur
moyenne divisée par le diametre moyen) ont été obtenues par raffinage mécanique et

criblage et caractérisées a l'aide d'un analyseur de qualité de fibre OpTest (Tableau III- 1).

Tableau ITI-2 : Résultats de FQA (fiber quality analyzer)[8]

Dimension Mesuré
Longueur moyenne: L (mm) 0.49
Diamétre moyen: D (um) 24.7
Facteur de forme: L/D 19.79
Fibres comptées 5000

Les propriétés physiques des fibres de bouleau sont mentionnées dans le tableau I1I-2
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Tableau III-2 : Propriétés physiques des fibres de bouleau [8]

Fibre Densité¢ | Conductivité | Chaleur Module de Elastic
3 thermique spécifique | cisaillement | Coefficient | modulus
(g/cm’) de poisson
(Wm'K' | Mesuréea | G E| (GPa)
17°C( s
Kg' K
Bouleau | 0.62 0.15 1300 0.9452 0.451 13.9
jaune

L'agent de couplage, polyéthyléne graft anhydride maléique (MAPE) est fourni par la firme
Addcomp.

Les matériaux ont été préparés en mélangeant les composants dans un mélangeur
Thermotron (C.W. Brabender, mod¢le T-303, figure IlI-1 a). Le HDPE et le MAPE a un
rapport massique de 20 : 3 ont été fondus sur des rouleaux a 170 © C. La fibre de bois et le
HDPE restant ont ensuite ¢t¢ mélangés pendant 7 minutes a 60 tr / min. Le mélange a été
décollé du rouleau et remélangé cinq fois pendant 3 minutes chacune pour obtenir une pate
composite uniforme, qui a été retirée du rouleau et découpée en bandes avec un couteau
pour s'adapter dans le moule d'échantillons. Pour pouvoir effectuer une injection, la péate
est refroidie et déchiqueter a I’aide d’une meuleuse industrielle (figure I11-1b). On obtient
alors des granules servant a alimenter la vis d’injection lors de la fabrication de pieces
moulées. Ces mémes granules peuvent étre utilisés pour I’impression 3D. La teneur en fibre

de bois a été fixée a 10%, 20%, 30% ou 40% en proportion massique (Figure I1I- 1 ¢).
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Figure I1I-3 : Fabrication des granules. (a) Rouleaux Brabender (b) le granulateur

(¢) granule

L'un des principaux probleémes rencontrés jusqu'ici est I’obtention d’un mélange ou les

fibres sont distribuées d’une maniere plus ou moins uniforme.

Le procédé de fabrication prend beaucoup de temps, puisqu’ environ 150 grammes de
composite en fibres naturelles peuvent étre produites simultanément et demande environ
une heure par mélange. De plus, les fibres dans la pate ne sont pas uniformément réparties,
ce qui affecte grandement les propriétés mécaniques des échantillons préparés. Par
exemple, la limite d'élasticité des différentes dents d'un engrenage differe substantiellement

due a la présence ou a I’absence des fibres dans les dents testées.

La presse a injection utilisée dans cette expérimentation est une Machine de 100 tonnes de
ZE 900 de ZHAFIR Plastics Machinery (figure I11-2). Le moule de la machine dans cette
expérimentation produit des échantillons de traction, flexion, d’lzod, d’impact et des

disques de tribologie (figure I11-3).
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Figure III-2. Machine de 100 tonnes de, ZE 900 de ZHAFIR Plastics Machinery

I e T —

Figures I11-3. Echantillons de traction, flexion, d’Izod, d’impact et des disques de

tribologie
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II.1.2. Pré-optimisation des parameétres d’injection

C’ est la premi¢re fois que l'influence des paramétres d’injection a été testée sur ce
matériau. Ne disposant pas de la machine d’injection au début des travaux de la thése a |
UQTR, et plus dans le souci de la vulgarisation des composites a fibres de bouleau dans le
milieu industriel québécois, une bourse Mitacs a €t€ obtenue dans le cadre de cette these et
les travaux en entreprise ainsi qu’au département Génie mécanique ont été faits et qui ont
permis pour la premicre fois dans cette thése d’évaluer I’influence des paramétres

d’injection.

L’entreprise Ro-Ma fabrique des roues en nylon pour plusieurs types de chariots.
Toutefois, plusieurs pieces d’assemblage sont achetées en Asie, dont la rondelle a I’étude
dans ce projet. L entreprise est toutefois intéressée a fabriquer cette rondelle localement et

de remplacer le nylon actuellement utilisé par un composite de fibres naturelles.

Le changement de matériau lors de la fabrication ces rondelles sera en mesure de réduire
les colits reliés a I’utilisation de la matiére premiere tout en se démarquant par son caractere
écologique. En effet, le principal intérét d’introduire un matériau renouvelable, tel que la
fibre de bois, est de réduire la consommation de matériaux fossiles puisque la grande

majorité des plastiques sont en général dérivés de combustions fossiles.

Si la société Ro-Ma veut offrir différentes pieces produites avec le nouveau composite de
fibres naturelles, alors les propriétés mécaniques de ces derni¢res doivent étre semblables

au nylon (au minimum 50 sur la figure I1I-4) et le prix doit demeurer inférieur a ce dernier.
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Figure II1-4. Comparaison des échelles de dureté

Plusieurs parameétres d’injection ont été testés afin de trouver les valeurs permettant une
injection optimale. Une presse Akesson 75 tonnes a été utilisée pour faire les essais. Dans
cette étude, la température de fusion, la pression d'injection et la température de la cavité
ont été modifiées au cours du processus d'injection du capuchon en composite de fibre de
polyéthyléne-bouleau pour avoir de meilleurs Capuchon. Par la suite, des tests d'impact
(figure I11-5-b) et de dureté avec un duromeétre a échelle D ASTM D2240 (figure 111-5-a)
ont été effectués. Ce type d’appareil est utilisé pour tester la dureté des caoutchoucs, des

plastiques semi-rigides et des plastiques rigides.

Figure I1I-5. a- Banc d’essai d’impact b- Durometre a échelle D ASTM D2240
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II.1.3. Méthode Taguchi

La méthode Taguchi, également connue sous le nom de Robust Design, a été développée
par le Dr Genichi Taguchi [327, 328] et est largement utilisée pour optimiser les
caractéristiques de performance d'une piece en plastique produite en définissant les
parameétres de conception. Cette méthode est également essentielle pour concevoir des
systemes de haute qualité et déterminer les parametres optimaux pour les parametres
contrdlables pour rendre le produit ou le processus insensible aux facteurs de bruit
[329 330]. La méthode Taguchi introduit une approche intégrée qui est simple et efficace
pour trouver la meilleure gamme de conceptions pour la qualité, les performances et le cotit
de calcul [331,332]. Cette méthode comporte trois étapes: (1) la conception du systeme,
(2) la conception des paramétres et (3) la conception des tolérances [333]. De tous les trois,
la conception des parametres est souvent identifiée comme |'étape la plus cruciale et
dominante pour l'optimisation des processus [334, 335]. En général, la conception des
parametres de la méthode Taguchi utilise le plan orthogonal (PO), les rapports signal / bruit
(S/N) et 'TANOVA. Taguchi PO est un design orthogonal tres fractionnaire utilisée pour
estimer les principaux effets par seulement quelques essais expérimentaux. Ainsi,
l'adoption du PO peut réduire les colits de recherche et développement en étudiant
simultanément un grand nombre de parametres au lieu d'étudier un parametre a la fois

comme cela se fait dans les méthodes traditionnelles [336, 337].

II sera utilisé la Méthode Taguchi pour établir le plan expérimental. Puisque le moule
disponible dans cette expérimentation produit des échantillons de traction, flexion, d’1zod,
les essais de flexion, traction, d’I1zod seront faits pour déterminer les variables dépendantes

suivantes consignées dans le tableau III-3 ci-apres :
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Tableau III-3 : Tableau des variables dépendantes

Essais Variables dépendantes Y

Traction -Module de Young
-Contrainte Maximale

-Déformation a la rupture

Flexion -Module d’élasticité
- Contrainte Maximale

- Déformation a la rupture

Charpy -Energie 4 la rupture

Au cours du processus d’injections, seuls les paramétres, température d’injection, pression
d’injection, et temps de maintien seront variés sur 2 niveaux. Ces variables seront données
au cours de la programmation du processus d’injection et seront mesurés et confirmés par
de différents capteurs logés dans la machine. Le pourcentage de fibre n’est pas pris en
compte comme variable puisque les autres paramétres seront variés pour chaque mélange

(10%, 20% ,30% ,40%). Le tableau (Il1-4) résume les facteurs et leurs niveaux respectifs.

Table I11-4 : Tableau récapitulatif des facteurs et des niveaux

Paramétres (facteurs) Niveau 1 Niveau 2
Température d’injection °C, (°F) | 200 (392) 180 (356)

(A)

Pression d’injection (Psi), (bar) (B) | 13500 (930.,8) 15000 (1034.2)
Temps de refroidissement en (s) (') | 15 45

Il s’agit finalement avec 3 facteurs a 2 niveaux et il faut noter qu’il n’y a aucune interaction
entre les facteurs. La table orthogonale L4(3%) selon Taguchi permet de structurer un plan
d’expérience pouvant comporter 3 facteurs a 2 niveaux chacun et nécessitant 4 essais. Elle

se présente comme suite dans le cas de cette expérimentation.
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Table II1-5 : La table orthogonale L4 de Taguchi

Nom de | Colonne A- B-  Pression | C-
Pessai Essai Température | d’injection Temps de
°C/°F (Psi)/ (bar) refroidissement

(s)

Fred PG1 1 200 (392) 13500(930,8) |15

Fred PG2 2 200 (392) 15000(1034.2) | 45

Fred PG3 3 180 (356) 13500(930,8) | 45

Fred PG4 4 180 (356) 15000(1034.2) | 15

Soit ddIf = nombre de degré de liberté de chaque facteur = Nombre de niveau de chaque

facteur -1 =2-1=1
Soit ddIt =nombre de degré de liberté totale = Nombre d’essai -1 = 4-1=3
Soit ddls = degré de liberté résiduelle = ddlt - > ddIf =3- (3x1) =0

I ne reste aucun degré de liberté pour la variation résiduelle, on va répéter 5 fois les essais.
Le degré de liberté pour la variation résiduelle a 5 répétitions des essais est de [(5x4) — 1]

—4=15

I11.1.4. Tests mécaniques effectués

Les éprouvettes issues de I’injection et de I’impression 3D vont étre soumis aux tests
mécaniques a savoir, les tests de flexion, de traction, d’impact & la flexion (Charpy ou

[zod).
111.1.4.1. Essais de traction et de flexion

Les essais de traction des échantillons ont €té effectués sur un appareil de contréle Instron

(modele LM-U150, Figure I11-6) a température ambiante. Pour l'essai de traction, I'Instron
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était équipé d'une cellule de charge de 50 kN. Un extensometre de 25 mm a €té connecté
au systéme d'acquisition de données de la machine Instron et fixé a la section de longueur
de jauge de I'échantillon pour enregistrer I'évolution de la déformation. La vitesse d'essal
¢tait de 2 mm / min. Les propriétés de traction, y compris la résistance a la charge maximale
(MOR), le module d'élasticité¢ (MOE) et la déformation a la rupture, ont été¢ déterminées
selon ISO 527-1: 20 [338, 339 430, 431]. Cinq répétitions pour chaque pourcentage de
fibres de bois a savoir 10%, 20%, 30%, ont été effectués. Il est a signifier ici que les

échantillons de traction de 40% n’ont pas pu étre fabriqués par la presse d’injection.
pasp ques p p ]

En raison de la flexibilité¢ de I'échantillon, une cellule de charge de 10 kN pour le test de
flexion a €té utilisée afin d'obtenir une bonne précision. La portée du support était de 55
mm, ce qui a produit un rapport porté / profondeur de 16 + 1. La vitesse transversale était

V = 1,5 mm / min, qui est calculée par :

2
V= % (111-1)

ou Z (mm/ mm / min) est le taux de déformation de la fibre externe, L. (mm) est la portée
du support et d (mm) est la profondeur de I'échantillon. Dans la méthode ASTM D790, Z
= 0,01 mm / mm / min pour la procédure A [338, 339].
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Figure I11- 6. Dispositif des essais de (a) traction (b) flexion [8, 338, 339].

I11.1.4.2. Essai d'impact Izod

Les tests Izod ont été effectués sur la machine pendulaire INSTRON CEAST 9050 équipée
d'un marteau de 0,5 Joules. Le pendule est congu pour déterminer la ductilité et la fragilité

des matériaux pour des énergies de rupture d'au moins 20% de la capacité du marteau utilisé

(Figure II1-7).
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Figure III-7. Dispositif des essais de Charpy

I11.1.4.3. Essai d'impact de puits de chute

Les tests ont été effectués a l'aide d'une machine a fléchettes a chute libre Instron CEAST
9350 du Centre de développement des composites du Québec (CDCQ) avec support
d'échantillon de 40 mm, capacité de cellule de charge de 22 kN et diametre de 12,7 mm,
type Tup hémisphérique. L'énergie d'impact est de 2 566 J & une hauteur de chute de 50,
986 mm. Cinq échantillons pour chaque PEHD vierge PFB 0% et composite de fibres de
bois HDPE PFB 10%, 20%, 30%, 40% (quatre échantillons avec une vitesse d'impact de 1

m /s et le cinquieéme avec 1,25 m/ s) ont été testés.

II1.1.4.4. Essai de dureté

La duret¢ du HDPE pur et du composite de fibres de bois de disques de 62,5 mm de
diametre a également été mesurée a l'aide d'un durométre Shore D selon la norme ASTM
D2240, les échantillons étant traités comme des plastiques semi-durs (figure I11-8). Le test
a été répété au moins 8 fois pour chaque €chantillon. Ce type d'appareil est utilisé pour

tester la dureté des caoutchoucs, des plastiques semi-rigides et rigides.
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Figure I11-8. Shore D durométre

II1.2. Processus d’impression 3D

La deuxiéme partie de la thése concerne la réalisation d’éprouvettes de traction par
impression 3D qui a pour objectif de comparer leurs propriétés mécaniques a celles des
éprouvettes fabriquées par injection. Les recherches sur les techniques d’impression 3D
étant presque absentes a I’Université du Québec a Trois-Rivieres (UQTR), 11 s’impose de
coopérer avec d’autres instituts et ['Institut Umweltgerecht Produktionstechnik de

I’Université de Bayreuth dans la Baviere en Allemagne a accepté d’accompagner le projet.

La maitrise du processus de fabrication du filament utilisé en impression 3D par FDM est

un élément important pour la réussite du projet.
Ainsi, la réalisation du processus d’impression 3D devrait suivre les étapes suivantes :
- Fabriquer des granules de 10%, 20%, 30%, 40% en pourcentage de fibre avec le PE.

— Fabriquer les filaments pour I'impression 3D.
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- Fabriquer des éprouvettes par impression 3D.

-Faire les tests mécaniques.

Les granules de 10%, 20%, 30%, 40% en pourcentage de fibre de bouleau avec le HDPE
(HDPE+10wt% FB, HDPE+20wt% FB, HDPE+30wt% FB, HDPE+40wt% FB) ont €t¢
fabriqués a I’aide du Brabendeur et du Grinder comme décrit dans la partie « Fabrication

des granules).

Des tentatives infructueuses pour la fabrication des filaments ont été faites en utilisant la

mini-extrudeuse Filament Makers Precision 350 de 3DEVO au centre de recherche Neue

Materialien Bayreuth GmbH.

C’est finalement avec la collaboration de Minde Jin, Reiner Giesa, Christian Neuber, Hans-
Werner Schmidt tous a I’institut Macromolecular Chemistry [ de P'université Bayreuth et
Bavaria Polymer Institute (BPI) et aussi fondateur de la Firme PPprint, une firme
spécialisée dans I’impression 3D des polyoléfines et plus précisément le polypropyléne que
le projet a pu aboutir. Ces derniers ont développé une approche miniature de traitement et
d'essai des matériaux a petite échelle comme méthode de dépistage pour évaluer les
matériaux polymeéres pour la (FDM) qui est déja décrite dans la littérature (Filament

materials screening for FDM 3D printing by means of injection molded short rods) [340].

La méthode convient a une petite entrée de matériau de moins de 10 g en utilisant un mini
mélangeur en combinaison avec une machine de moulage par injection pour fabriquer des
tiges courtes utilisables comme matériau de base FDM. Par rapport a I'extrusion de filament
continue conventionnelle, ou la quantité de matiere premiere requise est d'environ 1 a 5 kg,
le temps et la consommation de matiére sont considérablement réduits pour I'é¢tude des
matériaux ou formulations de filaments FDM. Afin de démontrer la méthode, trois grades
de polypropylene différents sont transformés en tiges et comparés aux filaments continus
disponibles dans le commerce. En plus de la déformation de la chaine, les propriétés de
liaison inter couche sont €galement mesurées sur des éprouvettes découpées dans des tubes
carrés imprimés FDM. La préparation des tiges et I'impression des tubes carrés présentées
offrent un criblage et une optimisation rapides et efficaces des matériaux pour le

développement de nouveaux matériaux FDM. Les tiges courtes moulées par injection sont
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utilisables de la méme maniére que le filament FDM continu dans les imprimantes 3D. Les
performances des pieces imprimées sont démontrées par la déformation de la chaine et par
des caractérisations de liaison inter couche. En appliquant cette méthode, le matériel, le
temps et le colt sont minimisés pour le dépistage et I'étude des matériaux FDM au stade

de développement précoce [340].
I11.2.1. Traitement de tige a 1'échelle du laboratoire

Les matieéres premieres pour FDM ont €été mélangées et moulées par injection en tiges
courtes. Au lieu d'utiliser une ligne d'extrusion de filament continue conventionnelle,
I'étape de mélange permet le développement de nouveaux matériaux de base impliquant
des composés avec d'autres polymeres, additifs et charges. La poudre ou les granulés fins
du matériau sont mélangés pendant 5 min sous atmosphére d'azote dans un micro-
mélangeur bivis co-rotatif (DSM® Xplore, 15 ml) a une vitesse de rotation de 40 tr / min
et une température de 240 ° C. Cette étape de mélange donne un polymére fondu homogéne

pour l'étape de moulage par injection [340].

Puisque dans ce projet les granules de composites HDPE et de fibre de bouleau ont été déja
fabriqués les granules (figure. I11-9, a) ont ét¢ simplement déchargés et remplis directement
dans le buse de la machine de moulage par injection DSM® (f1g.3-9 b) et injectée dans un
moule métallique (figure III-9 ¢) contenant un tube en Téflon® (longueur : 140 mm,
diamétre extérieur : 4,0 mm, diameétre intérieur: 3,0 mm). Ainsi, la dimension finale des
tiges injectées est tres précisément contrdlée par les dimensions du tube. La température
de fusion a été réglée a 190 ° C pour le HDPE vierge et 210 ° C pour les composites HDPE
et fibre de bouleau, la température du moule a 25 ° C et la pression d'injection / maintien
¢tait de 6 bars pendant 5 secondes. Le tube en Téflon a été retiré du moule et un nouveau
tube a été inséré pour le cycle d'injection suivant. Apres avoir retiré le tube en Téflon par
découpe, les deux extrémités des tiges ont été coupées avec un microtome rotatif (RM2255
de Leica Co.) avec une longueur de pas de 25 um pour obtenir des sections transversales
plates (fig.I11-9 d) et relier les tiges individuelles sans espace avec un pistolet a air chaud
(fig.I1I-9 e et f). Chaque tige de filament du composite mesure environ 135 mm a 140 mm
de long. 6 a 7 tiges individuelles ont €t¢ reliées pour avoir des tiges plus longes d’environ

Imetre (fig.111-9 g), qui ont servi de tiges pour impression 3D. Comme le polymeére fondu
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est injecté dans un tube en Téflon®, les tiges présentent un diameétre trés uniforme. C’est
pendant ce processus de fabrication des tiges que les granules de 40%wt ont été abandonnés

parce que tres dur a injecter et traiter.

Figure II1-9. Processus de fabrication de la tige (filament)

a-Granule HDPE/Fibre de bouleau a 10% b- Presse a injection DSM
¢- Moule d’injection et tube de Téflon d- Tige moulée
e et f- processus reliant les tiges entre elles g- Tiges plus longes d’environ Imetre

I11.2.2. Imprimante FDM et conception géométrique

L'imprimante FDM 3D utilisée dans cette étude est une imprimante FDM a double buse de
bureau (diameétre de buse : 400 um) BNTR® A4, Italia). Afin d'utiliser les tiges pour
I'impression, le systéme d'alimentation en filaments a été modifié en alignant le tube
d'alimentation verticalement. Le modele numérique 3D de la géométrie a imprimer a
d'abord €été congu (Autodesk® Inventor 2014) puis découpé (Slic3r) en couches
numériques. Cette géométrie est congue comme un tube carré autoportant (de 5 x 5 cm2)
constitué uniquement d'une pile mono-matiere avec une épaisseur de ligne d'environ 600
um. Cela signifie que, dans chaque couche, la buse se déplace d'un chemin carré et extrude

une seule ligne de matériau. Pour le processus d'impression, le matériau du lit d'impression
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était une plaque a trous en résine €poxy .au-dessus du lit, deux fines couches du méme
matériau ont été imprimées. Six tiges ont €té nécessaires pour imprimer un tube carré

nécessitant moins de 10 g de matériau pour une composition.
I11.2.3. Pré-optimisation du traitement HDPE

Pour obtenir des piéces imprimées FDM dimensionnellement stables et sans défaut,
chaque procédure FDM doit étre optimisée en ce qui concerne les paramétres du processus
d’impression 3D telles que la température de I'extrudeuse et du lit, la vitesse d'impression
et de refroidissement du ventilateur, pour tout matériau de charge particulier. LLa géométrie
imprimée pour cette pré-optimisation était également un tube carré et les critéres
d'optimisation €taient « moins de déformation de chaine » et une « meilleure finition des
pieces » a l'aide d'une évaluation qualitative visuelle. Au cours d'une série de cycles
d'impression, les variables de traitement les plus importantes, telles que la température de

la buse et la vitesse du ventilateur de refroidissement, ont ét€ optimisées (tableau I11-6).

Tableau III-6 : Variables de traitement les plus importantes

Parametres FDM HDPE HDPE+10 | HDPE+120 HDPE+30
Vierge wt%FB wt%FB wt%FB

Température de la

210 210 210 210
buse(® C)
Température du lit

25 25 25 25
d’impression (° C)
Vitesse d’impression

25 25 25 25
(mm /s)
Hauteur de couche

250 250 250 250
(nm)
Vitesse du ventilateur

100 100 100 100
(7o)
Matériau du lit P-surface de Ppprint GmbH
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3.2.4. Mesure de déformation

La déformation des parois latérales est définie par I'écart de distance entre la déformation
maximale d'un tube carré imprimé et le contour de non-déformation d'un tube carré de
forme idéale (figure I1I-10). Pour imiter le contour idéal de non-déformation, une plaque
plate rigide a été fixée a la paroi latérale comme référence. La distance entre la surface
déformée et la plaque de référence a été¢ mesurée a l'aide d'un pied a coulisse numérique
(Mahr® Digital Calipers 16 ES, plage de mesure 150 mm, résolution 0,01 mm). Chaque
coté a été mesuré deux fois, résultant en huit positions différentes sur les parois latérales

de chaque tube carré. Pour chaque mélange, 3 cubes ont été¢ imprimés et mesurés et la

moyenne est inscrite sur un graphique.

raco PP 2 rod

-;.—)':-E“T\’“jru

s
o
©
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L
= e

10 mm

Figure II1-10. Définition de la déformation de la chaine observée a partir de la vue

dec dessus d'un tube carré imprimé de tige

La distance entre le contour carré idéal de non-déformation (ligne noire) et la position de
déformation maximale de chaque paroi latérale (ligne en pointillés blancs) a été mesurée

et la moyenne pour les déformations géométriques signalées, est notée dwarp [340].
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I11.2.5. Essais de traction

Pour les tests mécaniques, les tubes carrés ont été coupés en quatre parois latérales a l'aide
d'un couteau laser CO2. Dans ce travail, cinq éprouvettes de traction ont €t¢ découpées
(Coesfeld Material Test Inc., couteau pour éprouvette de traction DIN 54504 S3A) [341]
de chaque paroi latérale selon des angles de 90 © et O ° par rapport a la direction de dépdt
de la couche (axes X et Y) et utilisé pour déterminer la liaison intercouche et les propriétés
mécaniques massives. Des tests de traction ont été effectués sur un testeur universel
Instron® 5565 utilisant une cellule de charge 1 kN et des pinces pneumatiques. L'épaisseur
des échantillons a €t¢ mesurée avec un micrometre numérique (Mitutoyo® 293-831,
digimatic MDC Lite) dans la plage de 600 a 650 um. Les modules E de tous les échantillons
ont été mesurés a une vitesse de déformation de 0,2 mm / min et calculés entre 0,1% et
0,3% de déformation. Ensuite, une vitesse de déformation de 2,0 mm / min ou 40,0 mm /
min a été appliquée pour des échantillons a 90 ° et 0 °, respectivement. De plus, la rugosité
de surface de chaque paroi latérale a été déterminée avec un profilometre a stylet
(profilometre Veeco® DEKTAK 150) en combinaison avec le logiciel WYKO Vision pour
analyser les données de rugosité de surface. La hauteur du profil de surface RZ est définie
comme la distance moyenne de 10 points entre les pics (5 points les plus élevés) et les
vallées (5 points les plus bas) du profil de surface mesuré le long de la direction de dépdt
des couches (axe Z) [342, 343]. L'épaisseur mesurée avec un micrometre numérique
(Mahr® 16ES MOD. §225) est considérée comme la mesure globale de I'épaisseur du
matériau fondu. L'épaisseur des éprouvettes de traction se réfere a I'épaisseur de liaison
efficace eff entre les couches individuelles, comme indiqué sur la figure III-11b. Pour les
échantillons a 90 °, la différence entre I'épaisseur mesurée et I'épaisseur de collage peut
étre approximée par deux fois la hauteur du profil de surface : 2R: = Speas - Oef, €t donc les
propriétés mécaniques ont été calculées en utilisant la section de I'échantillon A*”=b (Syeas
- 2R:), ou b =4 mm est la largeur de I'éprouvette. Cependant, pour les échantillons a 0 °, la

section A0 ° est calculée en utilisant la valeur d'une hauteur de profil Rz to A%=b (Syeas-

102



90° specimen 0° speciman

Figure III-11. Des éprouvettes (dimensions nominales des éprouvettes de traction

selon la norme DIN 53504-S3

a) découpées, donnant deux éprouvettes de traction différentes pour évaluer la qualité de
la liaison inter-couche (éprouvettes & 90 °, direction de dépdt des couches (lignes grises)
perpendiculaires a la direction de chargement de traction) et les propriétés intrinséques du
matériau (échantillons a 0 °, direction de dép6t des couches (lignes grises) parallele a la
direction de chargement en traction). b) Illustration de I'épaisseur de collage efficace et de

I'épaisseur mesurée a l'aide d'une vis [340].
II1.2.6. Analyse thermique

L'analyse thermique a été réalisée en utilisant un systéme Mettler Toledo® DSC 2 STARe
sous atmosphere d'azote, passant de 25 °© C a 250 °© C a une vitesse de chauffage /
refroidissement de 10 K/ min. Le degré de cristallisation des échantillons imprimés FDM
a été déterminé en coupant un petit morceau hors de la zone centrale de la paroi latérale.
Seule la premiére courbe de chauffage a été utilisée pour le calcul du degré de cristallisation

selon I’équation suivante :

AHyy

XC = AHm,O (1-&)

(111-2)
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ot AHm est I'enthalpie de fusion mesurée et AHmy, I'enthalpie de fusion d'un PE 100%
cristallin (293 J/g), comme cela est connu dans la littérature [343] et « le taux de fibre dans

le composite).
3.2.7. Microscopie a lumiere polarisée croisée

La microscopie a lumiere polarisée croisée a été utilisée pour étudier la structure cristalline
du HDPE en mettant l'accent sur la zone de liaison intercouche. Toutes les expériences ont
été réalisées en utilisant un microscope a lumiére polarisée croisée de Nikon (DIAPHOT
300). Des micrographies en lumiére polarisée croisée ont été enregistrées par un logiciel
Nikon ACT-1 en utilisant un appareil photo numérique (Nikon, DMX1200). Toutes les
images ont été¢ prises dans les mémes conditions pour tous les échantillons a un
grossissement différent de 10x et 40x a des temps d'exposition de 100 ms et 700 ms,
respectivement. Des échantillons ont été découpés dans la zone médiane des tubes carrés
imprimés. Ici, des tranches minces d'une épaisseur d'environ 10 um ont été coupées avec
un microtome rotatif (RM2255 de Leica Co.). La préparation de l'échantillon est illustrée

a la figure.

500 pm
-

50mm - \/

Figure III-12. Illustration de la préparation de I'échantillon pour les investigations

microscopiques en lumiére polarisée croisée.
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Des échantillons ont été découpés dans la zone médiane des tubes carrés imprimés. Des
tranches minces d'une €paisseur d'environ 10 pm ont été coupées avec un microtome rotatif

et placées entre des lames de verre pour la photographie.
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CHAPITRE IV - RESULTATS, ANALYSES ET DISCUSSIONS
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La partie « résultats » de cette these est subdivisée en deux grandes sections a savoir une
section sur les résultats obtenus au cours du moulage par injection et une autre sur

’impression 3D.

Dans la section du moulage par injection, les résultats de la pré optimisation seront
premierement présentés. Les résultats, les interprétations ainsi que les analyses des essais
issus du plan expérimental de Taguchi suivront. Les résultats des essais d’impact de puit

de chute et de dureté termineront cette section.

Les essais pour imprimer le HDPE vierge seront premi¢rement présentés dans la section
de impression 3D. Les essais et les résultats obtenus lors des caractérisations sur les

composites termineront cette section

IV.1. Les résultats du moulage par injection
IV.1.1. Résultats de la pré optimisation
IV.1.1.1. Variation des parameétres

Pendant le pré optimisation, la température de fusion, la pression d'injection et la
température de la cavité ont été modifiées au cours du processus d'injection du capuchon

en composite de fibre de polyéthyléne-bouleau pour avoir de meilleurs capuchons
-HDPE + 10% de fibres de bois

Le tableau IV-1 présente les parametres d'injection modifiés au cours du processus
d'injection.

Tableau IV- 1: Paramétres d'injection des capuchons en fibres de bois de 10%

Température

matériau (°C)

du

Température de la

cavité (°C)

Pression (Bar)

Testl 170 275 50
Test2 165 255 50
Test 3 160 145 50
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Au cours de ces trois essais, tous les bouchons ont été bien moulés ; et plus la température

est basse, plus l'aspect brunétre et briilé des capuchons diminue (figure IV-1).

Figure IV-1. Capuchon a 10% de fibres de bois
-HDPE + 20% de fibres de bois

Le tableau IV-2 présente les parametres d'injection modifiés au cours du processus

d'injection.

Tableau IV-2: Parametres d'injection des capuchons en fibres de bois de 20%

Température du | Température de la | Pression (Bar)
Matériau (° C) Cavité (° C)

Test 1 150 235 50

Test 2 150 260 50

Test 3 150 260 60

Lors du premier test (température du matériau, 150 © C, température de la cavit€ 235 ° C,
pression d’injection S0 bars), les défauts sont apparus sur la face de la piéce (figure IV-2
a). Lors du test 2, seule la température de la cavité a été portée a 260 ° C (température du
matériau, 150 ° C, température de la cavité 260 ° C, pression d'injection 50 bars). Les
défauts n'apparaissaient pas sur la face mais sur un coté de la piéce (figure IV-2 b).
L'augmentation de la pression de 50 a 60 bars dans 'essai 3 (température du matériau, 150
° C, température de la cavité 260 ° C, pression d'injection 60 bar) a donné des pi¢ces sans

défaut (figure IV-2 ¢).
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-HDPE + 30% de fibres de bois.

Figure IV-2. Capuchon a 20% de fibres de bois HDPE

Les changements de paramétres pendant l'injection sont enregistrés dans le tableau I'V-3.

Tableau IV- 3: Parametres d'injection des capuchons en fibres de bois de 30%

Température du | Température de la | Pression (Bar)
Matériau (° C) Cavité (° C)

Test 1 150 260 60

Test 2 145 260 60

Lors du premier test (température du matériau, 150 © C, température de la cavité 260 ° C,
pression d'injection 60 bars), certains défauts sont apparus sur le coté de la pieéce qui est
briilé comme indiqué sur la fig. IV-3a. La diminution de la température de fusion de 150 a
145 ° C dans l'essai 2 (température de fusion, 145 © C, température de la cavité 260 ° C,
pression d'injection 60 bars) a permis d'obtenir des pieces sans défaut comme le montre la

fig. IV-3 b.

Figure I'V-3. Capuchon a 30% de fibres de bois
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-HDPE + 40% de fibres de bois

Les changements de paramétres pendant I'injection sont enregistrés dans le tableau [V-4.

Tableau I'V-4: Paramétres d'injection des capuchons en fibres de bois de 40%

Température  du | Température de la | Pression (Bar)
matériau (° C) cavité (° C)

Testl 160 360 50

Test2 175 360 50

Le test (1) a donné les meilleurs résultats.

Les pieces moulées avec le composite de fibre

naturelle a 40% ont un aspect brunétre (brilé).

Figure IV-4. Capuchon 2 40% de fibres de bois

4.1.1.2. Test d’impact

La figure IV-5 montre les résultats du test d'impact.
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Figure IV-5. Résultats du test d'impact

Il convient de noter que lorsque le pourcentage de fibres augmente, la charge maximale
diminue. La charge maximale de la piéce a 40% est faible parce que les fibres sont

pratiquement briilées.

Un effet trés important a noter dans ce test d'impact est 1'état des capuchons cassés. En
effet les capuchons en nylon sont tres fragiles et se cassent complétement (fig. [V-6a) tandis
que les capuchons composites en fibre de bois ne sont que légerement cassés (fig. [V-6b)

et il était un peu difficile de définir le "cap cassé" pour ces capuchons composites.
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a b

Figure IV-6. Capuchons cassés a- Nylon, b- composite fibre de bois

1V.1.1.2. Essai de dureté

La figure IV-7 montre les résultats du test de dureté.
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Figure IV-7. Courbe de tests de dureté Shore D
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Lorsque le pourcentage de fibres augmente, le capuchon devient plus dur. Sur I’échelle D,
les valeurs des pieces de 20, 30, 40 % ont dépassé 65, supérieure au minimum requis de
50; satisfaisant pour plusieurs piéces fabriquées a I’usine Selon le tableau de comparaison

des échelles de dureté (Figure II1-4).

Bien que la dureté du matériau soit similaire a celle du nylon, les pi¢ces sont fragiles en
flexion. Ces deux phénomenes peuvent s'expliquer par la perte d'élasticité de la résine et
les propriétés mécaniques de la fibre. Le changement de la température de fusion, de la
pression d'injection et de la température de la cavité ont profondément influencé l'aspect

morphologique et mécanique des capuchons injectés.

IV.1.2. Analyses et Interprétations des résultats du plan L4 de Taguchi
IV.1.2.1. Flexion
1V.1.2.1.1. Echantillons de flexion 40%

Au cours du processus d’injection des échantillons de flexion, seuls les parametres,
température d’injection, pression d’injection, et temps de maintien sont variés sur 2
niveaux. Pour les tests de flexion, les 3 variables dépendantes Y sont le module de Young,
contrainte maximale, allongement a la rupture et avec le .4 de Taguchi et les 5 répétitions
de chaque essais, 20 échantillons au total ont été testés pour le mélange de 40% de fibre de
bouleau. Ainsi, avec les résultats obtenus au cours des tests de flexion a savoir le module
de Young, la corntrainte maximale, et I’allongement a la rupture ont €té traités et analysés

par le programme Minitab. Le tableau (IV-5) nous montre les résultats obtenus.
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Tableau IV-5 : Résultats des échantillons de flexion 40%

Température | Pression Temps de | Module de | Contrainte | Allongement
refroidissement | Young max. (MPa) | rup (%)
(GPa)
200 13500 15 4,1815 62,4166 0,367073
200 15000 45 4,0657 63,4335 0,419291
180 13500 45 3,9994 61,0004 0,462260
180 15000 15 4,3391 60,7946 0,364276
200 13500 15 4,3609 66,0661 0,393934
200 15000 45 3,9466 61,0004 0,490198
180 13500 45 4,0016 61,6056 0,462260
180 15000 15 4,7050 61,0004 0,381470
200 13500 15 4,3507 66,0661 0,393934
200 15000 45 4,0039 63,6393 0,384051
180 13500 45 3,9894 61,0004 0,462260
180 15000 15 4,5189 61,2063 0,306693
200 13500 15 4,1795 62,4166 0,367073
200 15000 45 4,3363 63,6393 0,367930
180 13500 45 4,0553 62,0173 0,401675
180 15000 15 4,8561 63,8390 0,343006
200 13500 15 4,1353 62,4166 0,367286
200 15000 45 4,1534 63,6393 0,378681
180 13500 45 4,0453 62,0173 0,401675
180 15000 15 4,8179 62,4228 0,368794

Les résultats principaux pour interpréter un plan de Taguchi incluent les valeurs delta et de

rang, les valeurs de p, les coefficients, les graphiques des effets principaux et les

diagrammes des interactions. L’analyse des résultats principaux se fait en 3 étapes.

1- Identification du meilleur niveau pour chaque facteur de controle [344]
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A cette étape, on utilise le rapport signal/bruit (S/B) pour identifier les parametres de
facteurs de contrdle qui minimisent la variabilité due aux facteurs de bruit. Minitab calcule
le rapport S/B pour chaque combinaison de facteurs de contréle. On choisit un rapport S/B
parmi les quatre disponibles en fonction de I'objectif expérimental et des résultats que vous
attendez du procédé (Tableau IV-6). Pour les plans statiques, Minitab offre quatre rapports

signal/bruit :

Tableau IV-6 : Possibles rapports signal/bruit [344]

Rapport Objectif de Caracteristiques des
signal/bruit l'expérience données Formules du rapport signal/bruit
Preferer Maximiser la Positives S/B = ~10 *log(Z(1/Y*)/n)
plus grand réponse
Préférer Cibler la réponse Positives, nulles ou S/B = -10 *log(o?)
nominal et baser le negatives

rapport

signal/bruit sur

les écarts types

uniquement
Préférer Cibler la réponse Non négatives avec $/B =10 = logllY) = o7
nominal et baser le un “zéro absolu” et

(par défaut)

rapport

dans lesquelles I'écart

La formule ajustée estla

suivante :
signal/bruit sur type est nul larsque la
les moyennes et moyenne est nulle S/B =10 x log((V2 - s2 = n) <5
les écarts types
Préférer Minimiser la Non negatives avec S/B = =10 *log(Z(Y?)/n))
plus petit réponse une valeur cible de

ZEro

Puisqu’ il faut maximiser les réponses & savoir le Module de Young, la Contrainte
Maximale, et I’allongement a la rupture dans cette étude, c’est la premiere option du rapport

signal/bruit (S/B) « préférer plus grand » qui est choisie.

Lorsque les valeurs d'un rapport signal/bruit (S/B) sont élevées, cela signifie que les

paramétres de facteurs de contrdle limitent les effets des facteurs de bruit.
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La valeur delta représente, pour chaque facteur, la différence entre la valeur de réponse
moyenne la plus élevée et la plus petite. Minitab affecte des rangs a partir des valeurs delta
; le rang 1 est affecté a la valeur delta la plus élevée, le rang 2 a la deuxiéme valeur delta

la plus élevée, et ainsi de suite, afin d'indiquer I'effet relatif de chaque facteur sur la réponse.
2 - Détermination des facteurs qui ont des effets statistiquement significatifs sur la réponse

Pour déterminer si l'association entre la réponse et chacun des termes du modele est
statistiquement significative, on compare la valeur de p du terme issue de | Analyse du
modele linéaire au seuil de signification pour évaluer I'hypotheése nulle. En général, un seuil
de signification (noté alpha ou a) de 0,05 fonctionne bien. Un seuil de signification de 0,05
indique un risque de 5 % de conclure a tort qu'il existe une association.

Valeur de p < « : I'association est statistiquement significative.

Si la valeur de p est inférieure ou €gale au seuil de signification, on peut conclure qu'il
existe une association statistiquement significative entre la variable de réponse et le terme.
Valeur de p > a : I'association n'est pas statistiquement significative.

Si la valeur de p est supérieure au seuil de signification, vous ne pouvez pas conclure qu'il
existe une association statistiquement significative entre la variable de réponse et le terme.

[1 est sans doute nécessaire de réajuster le modele sans le terme.

Le coefficient décrit I'importance et le sens de la relation entre un terme du modele et la
variable de réponse. La valeur absolue du coefficient indique la puissance relative de
chaque facteur. Le nombre de coefficients calculés par Minitab pour un facteur correspond

au nombre de niveaux moins un.

Les tableaux de réponses présentent la moyenne de chaque caractéristique de réponse pour
chaque niveau de chaque facteur. Les tableaux incluent des rangs basés sur les statistiques
delta, qui comparent la valeur relative des effets. La statistique delta est la moyenne la plus
¢levée moins la moyenne la plus basse pour chaque facteur. Minitab affecte des rangs a
partir des valeurs delta ; le rang 1 est affecté a la valeur delta la plus élevée, le rang 2 a la

deuxiéme valeur delta la plus élevée, et ainsi de suite. On utilise les moyennes de niveaux
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des tableaux de réponses pour déterminer le niveau de chaque facteur qui fournit le meilleur

résultat [344].
3 - Examen des effets de facteurs sous forme graphique

Minitab propose des graphiques des effets principaux et des diagrammes des interactions

pour chaque caractéristique de réponse choisie.
Graphique des effets principaux

Les graphiques des effets principaux indiquent comment chaque facteur influe sur la
caractéristique de réponse (rapport S/B,). Un effet principal se produit lorsque les différents
niveaux d'un facteur affectent différemment la caractéristique. Pour un facteur a deux
niveaux, on peut s’apercevoir qu'un niveau augmente la moyenne plus que l'autre. Cette

différence est un effet principal.

Minitab crée le graphique des effets principaux en tragant la moyenne des caractéristiques
pour chaque niveau de facteur. Ces moyennes sont identiques a celles affichées dans le
tableau de réponses. Une ligne relie les points de chaque facteur. En observant cette ligne,

on peut déterminer si un facteur donne ou non un effet principal.

-Lorsque la ligne est horizontale, 1l n'existe aucun effet principal. Chaque niveau de facteur
influe sur la caractéristique de la méme fagon et la moyenne de la caractéristique est la

méme, quel que soit le niveau de facteur.

-Lorsque la ligne n'est pas horizontale, il existe un effet principal. Les différents niveaux
du facteur influent différemment sur la caractéristique. Plus la différence entre les points
relevés sur les ordonnées est grande (c'est-a-dire, moins la ligne est parallele a I'axe des X),

plus l'effet principal est important [344].

En comparant les pentes des lignes, on peut comparer I'importance relative des effets du

facteur.
-Module de Young en fonction de Température; Pression; Temps de refroidissement
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Tableau I'V-7 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Temps de
Niveau Température Pression refroidissement
1 12,70 12,31 12,93
2 12,39 12,78 12,16
Delta 0,31 0,47 0,77
Rang 3 2 1

Dans ces résultats (tableau [V-7), on souhaite maximiser le rapport S/B .
Le facteur Temps de refroidissement (delta 0,77 ; rang = 1) a l'effet le plus important sur
le rapport S/B, suivi de pression (delta 0,47 ; rang = 2), suivi du facteur température (delta

0,31 ; rang = 3).

Tableau I'V-8 : Analyse de la variance

SomCar Valeur
Source DL |ajust CM ajust [Valeur F [de p
Régression 3 11,1693  10,38976  |18,98 0,000
Température 1 10,1303  [0,13028 6,34 0,023
Pression 1 10,2987 ]0,29866 |14,54 0,002

Temps de/l 10,7404 |0,74036 |36,05 0,000
refroidissement
Erreur 16 10,3286  |0,02054
Total 19 11,4979

Pour le rapport signal/bruit, tous les facteurs présentent une valeur de p inférieure a 0,05,

donc sont tous statistiquement significatifs au seuil de signification de 0,05(tableau I'V-8).
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Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
Moyennes des données

Tempeiatuie Prewsian Temps de tehordtiement

(=R~ .

Moyenne de Rapports signal/bruit
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Figure IV-8. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Dans ces résultats, le graphique des effets principaux pour le rapport S/B (figure IV-8)
indique que le temps de refroidissement a l'effet le plus important sur le rapport signal/bruit.
En moyenne, les essais expérimentaux avec le temps de refroidissement 15s ont des
rapports signal/bruit bien plus élevés que les essais expérimentaux avec le temps de

refroidissement 45s. La température a un petit effet sur le rapport signal/bruit.

Contrainte max. en fonction de Température; Pression; Temps de

refroidissement

Tableau I'V-9 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Temps de
Niveau Température Pression refroidissement
1 35,80 35,94 35,96
2 36,04 35,91 35,89
Delta 0,24 0,03 0,07
Rang 1 3 2

Dans ces résultats, on souhaite maximiser le rapport S/B .

Le facteur température (delta 0,24 ; rang = 1) a l'effet le plus important sur le rapport S/B,
suivi de temps de refroidissement (delta 0,07 ; rang = 2), suivi du facteur pression (delta

0,03 ; rang = 3).
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Tableau I'V-10 : Analyse de la variance

SomCar CM Valeur
Source DL |ajust ajust Valeur F de p
Régression 3 17,7823 5,9274  |3,28 0,048
Température 1 15,8950 15,8950 |8,79 0,009
Pression 1 10,2899 0,2899 10,16 0,694
Temps de/ll |1,5973 1,5973 10,88 0,361
refroidissement
Erreur 16 28,9463 1,8091
Total 19 46,7286

Pour le rapport signal/bruit, seul le facteur température présente une valeur de p inférieure

4 0,05, donc statistiquement significatif (tableau [V-10).

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
Moyennes des donneées

Temperature Pression Temps de refroidissement

Moyenne de Rapports signal/bruit

180 209 13500 15000 15 45

Figure IV-9. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Dans ces résultats, le graphique des effets principaux pour le rapport S/B indique que la
température a I'effet le plus important sur le rapport signal/bruit de la contrainte max. En
moyenne, les essais expérimentaux avec la température 200°C ont des rapports signal/bruit
bien plus élevés que les essais expérimentaux la température 180°C. La pression a un petit

effet sur le rapport signal/bruit.
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Allongement rup en fonction de Température; Pression; Temps de refroidissement

Tableau IV-1 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Temps de
Niveau Température Pression refroidissement
1 -8,179 -7,850 -8,798
2 -8,196 -8,525 -7,577
Delta 0,016 0,674 1,220
Rang 3 2 1

Dans ces résultats, on souhaite maximiser le rapport S/B.

Le Temps de refroidissement (delta 1.22 ; rang = 1) a I'effet le plus important sur le rapport

S/B, suivi de la pression (delta 0,674 ; rang = 2), suivi du facteur température (delta 0,016 ;

rang = 3).

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
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Figure IV-10. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Dans ces résultats, le graphique des effets principaux pour le rapport S/B indique que le

temps de refroidissement a l'effet le plus important sur le rapport signal/bruit de

I’allongement a la rupture. En moyenne, les essais expérimentaux avec Tr 45s ont des
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rapports signal/bruit bien plus élevés que les essais expérimentaux Tr 15s. La température

n’a presqu’ aucun effet sur le rapport signal/bruit.

Tableau IV-12 : Analyse de la variance

SomCar Valeur
Source DL |ajust CM ajust Valeur F de p
Température 1 0,000031 |0,000031 0,03 0,872
Pression 1 0,003782 |0,003782 3,25 0,090
Temps de|l 0,016631 |0,016631 |14,29 0,002
refroidissement
Erreur 16 10,018620 |0,001164
Total 19 10,039065

Pour le rapport signal/bruit, seul le facteur Tr présente une valeur de p inférieure a 0,05,

donc statistiquement significatif.

Pour les autres essais de flexion (10, 20, 30%), traction (10, 20, 30%) et 1zod (10, 20, 30
et 40%), les tableaux des résultats expérimentaux, de rapport signal/bruit, d’analyse de
variance et le graphique des effets principaux pour le rapport S/B sont compilés dans la
partie annexe (la fin du mémoire de la these). Il s’en suit dans le prochain chapitre un
tableau récapitulatif de ces résultats expérimentaux, de rapport signal/bruit, d’analyse de
variance et le graphique des effets principaux pour le rapport S/B qui sera amplement

discuté.

1V.1.2.2. Discussion des résultats de I’analyse Taguchi

Le tableau IV-13, résument I’influence de chaque paramétre de moulage par injection
(température d’injection, pression d’injection et temps de refroidissement) étudié sur les
propriétés mécaniques, a savoir le module de Young (ou de flexion), la contrainte

maximale, I’allongement a la rupture et I’énergie de rupture.
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Tableau IV-13 : Tableau récapitulatif des résultats de ’analyse Taguchi

Essais de flexion

% de Module de Young Contrainte max. Allongement a la
fibre rupture
Facteurs | Ampleur | Niveau Ampleur | Niveau Ampleur | Niveau
des important des important des important
Jacteurs Jacteurs Jacteurs
10% Temp. ++ 200 +++ 200 Pas de|Pas de
rupture | rupture
Pression. | + 15000 ++ 15000 Pas de!Pas de
rup rup
Temps +++ 45 + 15 Pas de | Pas de
de refroi. rup rup
20% Temp. ++ 200 ++ 200 Pas de | Pas de
rup rup
Pression. | + 13500 + 15000 Pas de | Pas de
rup rup
Temps +++ 15 +++ 15 Pas de | Pas de
de refroi. rup rup
30% Temp. ++ 180 + 180 ++ 200
Pression. | +++ 13500 +++ 13500 +++ 13500
Temps + 15 ++ 15 + 15
de refroi.
40% Temp. + 180 +++ 200 + 180
Pression. | ++ 15000 + 13500 ++ 13500
Temps +++ 15 ++ 15 +++ 45
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Essais de Traction

% de Module de Young Contrainte max. Allongement a la
fibre (Module de flexion) rupture
Facteurs | Ampleur | Niveau Ampleur | Niveau Ampleur | Niveau
des important des important des important
facteurs facteurs facteurs
10% Temp. ++ 200 +++ 180 Pas de | Pas de
rup. rup
Pression. | + 13500 ++ Pas de | Pas de
rup rup
Temps +++ 15 + Pas de!Pas de
de refroi. rup rup
20% Temp. +++ ++ 200 +++ 180
200
Pression. | + + 13500 +
Temps -+ 15 +++ 15 +++ 45
de refroi.
30% Temp. +++ 180 +++ 180 +++ 200
Pression. | + ++ + 13500
Temps ++ 15 + ++ 15
de refroi.
Essais d'l1zod
% de | Facteur | Energie a la rupture
fibre

Ampleur des facteurs

Niveau important

124



10% | Temp. +++ 180
Pression. | + 15000
Temps ++ 15

20% Temp. +++ 180
Pression. | + 15000
Temps ++ 15
de refroi.

30% Temp. ++ 180
Pression. | + 13500
Temps +++ 15

40% Temp. +++ 180
Pression. | + 13500
Temps ++ 15

+++ facteur le plus important
++ second facteur important
+ troisiéme facteur important

-Les colonnes vides dans la partie Niveau important signifient qu’il n’y a pas un

niveau qui se dégage comme important

La température d’injection

Facteur le plus important sur les échantillons de 10, 20, 40% et le second important facteur
pour les échantillons de 30%, la température d’injection est le parametre le plus important

qui a influencé sur 1’énergie de rupture dans I’essai d’[zod.
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-Le niveau de température 180°C est la température qui contribue a I’optimisation de
’énergie de rupture dans les essais d Izod. Le niveau de température 200°C influence au
contraire négativement sur I’énergie de rupture. On peut stipuler qu’on assiste déja a 200°C

a un début de dégradation des fibres.

- La température d’injection est dans la plupart des cas le second parametre important dans
les essais de flexion et de traction. Néanmoins, elle reste le paramétre le plus important
surtout pour les propriétés mécaniques comme la contrainte maximale (flexion 10%, 40%,

Traction 10% et 30%).

- On remarque cette tendance pour les essais de traction et de flexion que le niveau de
température 200°C est la température qui optimise pour les échantillons de 10 et 20% de
fibre et le niveau de température 180°C pour les échantillons de 30 et 40%. On peut en
conclure que I’augmentation de la température de 180°C a 200°C affecte négativement les
échantillons qui ont un taux de fibre tres élevé et que procéder avec une température un
peu €levée voire la température du traitement de la résine vierge peut étre bénéfique pour
les échantillons a faible taux de fibre. Lorsque le taux de fibre augmente, il est préférable
de diminuer la température. Ce constat est déja décrit par C. Fecteau et al. qui ont trouvé
que la température a un effet décroissant. A mesure que la température d’injection
augmente, le module de Young diminue pour les composites [42, 59]. P.S.M. Megat-
Yussof et al. en étudiant 'effet de la température d'injection sur le composite du HDPE et
le Grappe de fruits vides de palmier a huile HDPE (EFB) ont aussi trouvé que les propriétés
mécaniques du HDPE (EFB) sont influencées par la température d'injection. La résistance
a la traction, par exemple, diminue de 5% pour chaque incrément de la température
d'injection. Une tendance similaire est observée avec la résistance a la rupture des
composites. Une température d'injection plus élevée a entrainé une diminution manifeste
de la résistance a la rupture. La résistance a la flexion est la plus affectée (62%) par
l'augmentation de la température d'injection. La diminution continue de la résistance a la
flexion est observée a mesure que la température augmente. Les composites (EFB) -HDPE
a une température d'injection plus élevée ont montré un impact négatif sur la résistance a
la traction, a la rupture et a la flexion des composites. L'utilisation d'une haute température

d'injection a entrainé une dégradation induite par la chaleur de la fibre [50, 67]. S. Panigrahi
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et al. ont étudié le comportement d'absorption d'eau du bio composite en polyéthyléne et
de fibre de lin et ont aussi conclu que, lorsque le bio composite comprenait moins de 20%
de fibres de lin, le changement de température d'injection n'entrainait pas une grande
différence sur I'absorption d'eau. Mais lorsque la teneur en fibres a augmenté de 20 a 30%,
I'absorption d'eau était évidemment influencée par la température d'injection. Il y a eu une
augmentation de l'absorption d'eau lorsque la température d'injection était supérieure a 195
° C. En effet, a plus grande température, la dégradation des fibres s'est produite, de sorte
que plus de pores ont été formés entre I'interface fibre et matrice, ce qui a favorisé I’entrée
d'eau dans les bio composites. Les auteurs ont conclu que, pour obtenir un composite avec
de bonnes propriétés mécaniques, une température d'injection plus faible devrait étre

utilisée, tant que le polymeére est bien fondu.

La pression d’injection

-La pression d’injection est le parametre qui influence le moins parmi les 3 parametres

¢tudiés pour les énergies de rupture dans les essais d’ [zod.

-Le niveau de pression 13500 Psi optimise |’énergie de rupture des échantillons de 30 et
40% de fibres et le niveau de pression 15000 Psi optimise I’énergie de rupture des

échantillons de 10 et 20% de fibres.

-La pression d’injection est le facteur qui influence le moins parmi les 3 parametres étudi€s
pour les essais de flexion et de traction. S. Panigrahi et al ont rapporté le méme constat
dans leur étude sur bio composites HDPE+ fibre de lin que la pression d'injection n'a eu
aucune influence significative sur les propriétés mécaniques comme la résistance a la

traction du composite [40, 42].

- Cependant elle est le paramétre le plus important pour les essais de flexion des
¢chantillons de 30%. et le niveau de pression 13500 Psi optimise le module de Young, la

contrainte maximale ainsi que ’allongement a la rupture.

- Le niveau de pression 13500 Psi est le niveau qui optimise plus les propriétés mécaniques

pour les essais de traction et de flexion., le niveau de pression 15000 Psi optimise le moins.

- LLe niveau de pression 15000 Psi est la pression maximale de la presse a injection qui est

utilisée pour cette étude. Elle est insuffisante pour produire les échantillons de traction (la
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quantité de matériaux requise est plus importante) de 40% de fibres. Elle est insuffisante
pour remplir le moule donnant ainsi des échantillons avec des défauts et des parties
manquantes. Une augmentation de la température de 200°C a 210° C a permis d’obtenir de
meilleurs échantillons. B.R. Bharath Kumar et al. avec leurs études menées sur les
composites du HDPE avec du Cénosphere ont constaté un remplissage incomplet de la

cavit€¢ du moule a de faibles pressions pour des températures de 160 et 180 °[40, 42 ].

Le temps de refroidissement

-Le temps de refroidissement est le second paramétre important pour I’énergie de rupture
dans les essais [zod. Le niveau temps de refroidissement 15s est le niveau qui optimise

I’énergie de rupture.

- Le temps de refroidissement est le parametre le plus important pour optimiser les
propriétés mécaniques pour les essais de flexion et de traction et le niveau 15s est le niveau
qui optimise le module de Young, la contrainte maximale ainsi que ’allongement a la

rupture.

Le temps de refroidissement est en général un parametre rarement étudié¢ pendant le
processus de moulage par injection des composites et surtout les composites a base du
HDPE. Il est souvent maintenu constant au cours du processus de moulage comme C.
Fetecau et al qui I’ont maintenu a 30s au cours du processus de moulage d’injection du
(LDPE-MWNT) [5, 59]. L’influence treés importante du temps de refroidissement sur le
processus de fabrication des échantillons a fibre de bouleau dans cette thése n’est pas aussi
étonnante quand on se réfere aux taux de cristallinités des dits composites. En effet, le taux
de cristallinité du HDPE utilisé dans cette étude avoisine 70%. HDPE+10wt% FB et
HDPE+20wt% FB ont un degré de cristallinité légerement supérieur (76%, 72%) a celui
de HDPE vierge. C’est seulement le HDPE+30wt% FB qui montre un degré de cristallinité
légerement inférieur (68%) a celur de HDPE vierge (voir la partie impression 3D). Avec
un taux de cristallinité aussi élevé pour les composites, un temps de refroidissement rapide
ou lent influencera sur le processus de cristallisation. Lors de la cristallisation d'un

polymeére ou d’un composite & matrice polymere, la masse fondue du polymere se solidifie,
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il se produit un ordonnancement partiel des chaines moléculaires dans ce polymére. A
partir des noyaux de cristallisation, les chaines moléculaires s’empilent sous forme de plis
et forment ce que I'on appelle des lamelles. Ce sont les blocs de construction & partir
desquelles d'autres unités structurelles telles que les sphérulites sont formées. La formation
de cristallites dépend des conditions de refroidissement, des additifs et des charges
mélangés au polymere, ainsi que des conditions d'écoulement pendant la solidification
[353]. Lors de la cristallisation et pendant la solidification de la masse fondue, les facteurs
externes qui influencent le taux de cristallisation d’un polymere sont la température de
cristallisation et la vitesse de refroidissement [353]. Or, celui qui parle de vitesse de
refroidissement fait forcément mention de temps de refroidissement. Les additifs et les
charges affectent grandement la cristallisation en agissant comme des graines de nucléation
et peuvent augmenter le taux de cristallisation. Les composites utilisés dans cette étude,
ayant les taux de cristallinités trés élevés, sont forcément influencés et d’une fagon tres
significative par le temps de refroidissement. L’utilisation d’un HDPE avec un taux de
cristallinité inférieur ou I’utilisation du MDPE ou LDPE comme matrice ne commanderait
pas une influence aussi importante du temps de refroidissement dans le processus du
moulage par injection pour la fabrication des éprouvettes. Mais les propriétés mécaniques
de ces nouveaux composites (a base du MDPE, LDPE) diminueraient drastiquement
puisque la cristallinité¢ influence les propriétés optiques, mécaniques, thermiques et
chimiques du polymeére et du composite. Les propriétés mécaniques du polymeére résultent
en effet des propriétés des régions cristalline et amorphe. Plus la proportion de cristallites
fortement tassées est élevée, plus le composant est dur, mais également plus il est fragile.
Pour la production d'objets en plastique, une certaine cristallinité est tout a fait souhaitable
car elle est responsable de la stabilité du plastique. Les zones amorphes, d'autre part, sont
nécessaires pour conférer aux matériaux une certaine é€lasticité et résistance aux chocs

[353].

IV.1.3. Essais d'impact de puits de chute

Les courbes d'absorption de force de la figure 4 montrent les phénomenes de chute libre,

d'arrét et de rebond décrits par G. Belingardi et R. Vadori [345], qui soulignent que si
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I'énergie absorbée par I'échantillon n'est pas trop importante, un rebond se produit sans
saturation ni perforation. Le temps de « fin de contact » est l'instant ou la force entre
I'éprouvette et la fléchette revient a zéro. Pour les tests de puit de chute, cinq échantillons
de chaque composition (HDPE vierge, les quatre mélanges de fibre de bois / HDPE) ont
€t€ testés, quatre a une vitesse d'impact de 1 m /s et un a 1,25 m / s. Dans le cas des
composites HDPE / fibre de bois (Figure [V-11 b —e), I’évolution du temps comporte deux
seuils, un premier ou la courbe ascendante baisse fortement suivie d’une hausse marquée
par de grandes oscillations, et une seconde baisse similaire suivie d’une montée avec une
pente plus basse. Ces caractéristiques indiquent que le dommage initial au matériau était
réversible et que la récupération apres le deuxieme dommage n'était que partielle [345].
Les courbes obtenues pour le HDPE vierge n'ont pas de telles caractéristiques (Figure [V-
11 a), ce qui signifie que le matériau n'a subi aucun dommage. Le composite contenant
10% de fibres de bouleau n'a également subi aucun dommage a une vitesse de 1 m /s
(Figure IV-11 bb). L'endommagement initial s'est produit a des forces d'environ 850 N,
700 N, 660 N et 600 N dans des composites contenant respectivement 10%, 20%, 30% et
40% de fibres de bouleau.
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Figure IV-11.

Essais d’impact a faible vitesse a 2,56 J: (a) HDPE vierge, (b) 10%
de fibre de bouleau, (c) 20% de fibre de bouleau, (d) 30% de fibre de bouleau, (e)
40% de fibre de bouleau

Les données graphiques sont cohérentes avec l'apparence des échantillons sur les
photographies (Figure IV-12). Des fissures sont visibles dans les composites (Figure I'V-

12 b —e), tandis que le HDPE vierge apparait intact (Figure IV-12 a).
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Figure IV-12. Aspect des échantillons aprés les essais de choc : (a) HDPE vierge, (b)
10% de fibre de bouleau, (¢) 20% de fibre de bouleau, (d) 30% de fibre de bouleau,
(e) 40% de fibre de bouleau.

La valeur de résistance maximale peut également étre obtenue a partir du diagramme force-
déplacement (Figure IV-13). Il augmente avec l'énergie d'impact jusqu'a ce que le
deuxiéme dommage se produise, puis tombe soudainement. [| représente la capacité de
charge maximale du matériau [345]. La séparation entre les courbes de déchargement et de
chargement indique que tous les échantillons ont absorbé une fraction significative de
I'énergie d'impact [346]. Une comparaison visuelle de la résistance maximale obtenue pour
les matériaux testés est présentée a la figure [V-14. Le composite contenant 10% de fibre

de bouleau a la meilleure capacité de charge maximale, suivi du PE vierge.
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Figure IV -14. diagramme de la Force d'impact maximale supportée par les

matériaux composites HDPE / bois (a une vitesse d'impact de 1 m / s)

La figure IV-15 montre le comportement global des matériaux composites lors de l'essai
d'impact. La partie ascendante représente la phase d'absorption et la partie descendante
représente la phase de restitution partielle en termes d'énergie cinétique nécessaire au
rebond [347]. Le tableau IV-14 et la figure IV-16 montrent que 1'énergie absorbée est la
plus élevée dans le cas du PE vierge suivi du composite contenant 10% de fibres de
bouleau. Le composite contenant 40% de fibres de bouleau absorbait le moins d'énergie

[347].

Sur la base de la théorie de la mécanique de la rupture, I'énergie de rupture totale absorbée
lors de I'impact doit étre proportionnelle aux dommages subis. La définition classique de
la résistance aux chocs est la capacité d'un matériau a absorber I'énergie sans rupture, la
ténacité du matériau €tant proportionnelle a 'énergie absorbée avant la rupture. Dans cette
étude, la ténacité était maximale pour le PE vierge et minimale pour le composite de fibres

de bouleau a 40%.
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L’énergie d'impact Emax (tableaulV-14), c'est-a-dire la quantité maximale d'€nergie que
I'échantillon peut stocker sous forme d'énergie de déformation élastique interne ou se
dissiper via une déformation plastique ou une fragmentation (c'est-a-dire I'énergie

nécessaire pour arréter la fléchette dans les cas de rebond) et la déformation permanente
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était également la plus élevée pour le PE vierge [347-352]. La déformation permanente
était la plus faible pour les composites contenant 40% de fibres de bouleau. Le rapport p
de I'énergie dissipée (donc irrécupérable) & Emax indique le degré d'endommagement. Il
était toujours inférieur & 1,0, ce qui prouve qu'un rebond s'est produit chez tous les

échantillons.

Tableau IV-14: Energie maximale, énergie absorbée, valeur du degré

d'endommagement

Fiber Energie Energie Deformation Degré
(%) maximale | absorbée (J) | permanente | d’endommagement,
) (mm) n
0 2.75 2.09 2.62 0.76
10 2.75 2.04 1.94 0.74
20 2.75 2.01 1.89 0.73
30 2.75 2.04 1.81 0.74
40 2.75 1.97 1.66 0.71

IV.1.4. Essai de dureté

La dureté a été testée pour le HDPE vierge et des composites de 10%, 20%, 30% et 40%.
Les résultats montrent que l'ajout de 10%, 20%, 30% et 40% de fibres au HDPE vierge a
augment¢ la dureté de 50,6 (shore D) pour la vierge & 73,6 (shore D) pour les 40%, ce qui
représente une augmentation de 46,64%. La valeur de dureté la plus élevée de 74,6 est
atteinte avec une charge de fibres de 30%, soit une augmentation de 48,62% Figure [V-17
Cette 1égére diminution de la dureté de 30% a 40% de fibre est due au fait que les propriétés
mécaniques des fibres se dégradent sous l'influence de paramétres d'injection tels que la

température et la pression d'injection. En effet, pour obtenir des échantillons sans défaut de
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40% de fibre, la température et la pression du procédé de moulage par injection ont été
augmentées. Cela a permis une bonne viscosité et un bon écoulement des granules fondus
dans la vis d'injection, mais en méme temps brile les fibres. Cette légere diminution de la
dureté de 30% a 40% de fibres peut également s'expliquer par la portée maximale de la
teneur en fibres dans le composite. Wich B. Bax et al. ont déja prouvé et expliqué qu’il
existe une corrélation proportionnelle entre le module et la dureté. En effet, la dureté est
fonction du volume et du module relatifs des fibres. Dans cette étude, les modules de
traction et de flexion augmentent avec 'augmentation de la charge des fibres. Des études

antérieures ont rapporté la méme tendance [347-352].
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Figure IV-17. Diagramme de I’essai de dureté
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IV.2. Impression 3D et caractérisation

Pour utiliser les tiges dans un processus FDM, le systéme d'alimentation en filaments a été
modifié en tournant le tube d'alimentation verticalement pour obtenir une connexion étroite
sans espace entre les tiges individuelles. Cette modification a entrainé un transport
constant, régulier et continu des tiges individuelles dans l'imprimante. Ainsi, I'ensemble du
processus d'impression FDM reste similaire a I'impression d'un filament FDM continu
commercial. Le HDPE, les composites a fibre de bouleau (HDPE+10wt% FB,
HDPE+20wt% FB, HDPE+30wt% FB, HDPE+40wt% FB) ont été transformés en tiges
(tige et imprimés en 3D. La géométrie du tube carré a été choisie en raison de sa simplicité
et de sa faible consommation de matiére. Avec cette géométrie monocouche a paroi mince,
la déformation de la paroi latérale est trés prononcée et permet la visualisation et
I'évaluation quantitative a l'aide de mesures géométriques simples. De plus, les tests de
traction des échantillons le long et perpendiculairement a la direction d'impression

fourniront des informations directes sur la force de liaison de la couche.
IV.2.1. Impression 3D du HDPE vierge

La figure IV-18 montre le dép6t des premiéres couches du HDPE sur le lit d’impression,
le P-surface de Ppprint GmbH dont le matériau de base est le PP a une température de 25
°C. On constate qu’il y a une adhésion modérée de la premicre couche avec le lit
d’impression en PP et le cube s’est détaché plus ou moins facilement du lit d’impression

sans étre endommage.

Comme déja rapporté dans d’autre études, I’adhésion de la premiere couche a la plate-
forme de construction (lit d’impression) est 1'une des principales limites du processus des
polyoléfines en particulier le PP. Il a été constaté que les polyoléfines ne respectent pas la
norme des substrats de lit d’impression ME-AM, tels que les miroirs en verre ou les rubans
en polyimide, principalement en raison du manque de groupes fonctionnels de surface, de

la faible énergie de surface et de la faible polarité. Il s’en suit parfois un délaminage de la
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premiere couche et pour contrecarrer un éventuel délaminage de la premiere couche
déposée, la plupart des chercheurs recommandent de déposer des filaments a base de PP
sur des substrats en PP. Cependant, suggerent- t -ils des précautions particulieres doivent
étre prises afin de ne pas souder la premiere couche déposée sur la plate-forme de
construction en PP, ce qui peut entrainer un endommagement complet du composant
imprimé en 3D lors du retrait de la pi¢ce. Les stratégies pour contrer ce probleme
concernent le choix de lit d’impression avec une énergie de surface légerement différente
ainsi qu'une polarité mais une composition chimique similaire. Pour Caneiro et al, la plaque
PP devait étre prétraitée en frottant d'abord sa surface avec une brosse en acier et ensuite
le nettoyer avec de I'alcool. Cette solution est basée sur une approche similaire utilisée dans
le soudage thermique du PP, pour fournir une forte adhérence entre les pieces. L utilisation
d’une plaque en PP pour I’impression du HDPE dans cette étude a garanti la compatibilité
chimique et une polarité presque semblable entre le matériau de la pi¢ce imprimée et le lit

d’impression, ce qui a entrainé une adhésion modérée de la premiere couche avec le lit

d’impression et le détachement de la piece imprimée [279-282, 251, 252].

Figure I'V-18. a et b-Dépot des premiéres couches de HDPE sur le lit d'impression

La figure IV-19 montre les cubes HDPE imprimés en 3D. Les déformations des parois sont

trés prononcées occasionnant parfois le vide et les fissures.

Ces résultats sont plus ou moins attendus puisque déja décrits par plusieurs auteurs qui ont

déja essayé d’imprimer le HDPE. En effet, Mulhaupt et al. ont écrit que dans les procédés
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FFF conventionnels, I'impression du HDPE provoque des vides qui indiquent une mauvaise
adhérence entre les brins. Cela altére considérablement les propriétés mécaniques et
optiques et explique l'anisotropie massive des propriétés mécaniques qui dépendent
fortement de la direction et des voies d'impression grandes et malgré les variations des
parametres, aucune amélioration sensible n’a été obtenue. De plus, le dépdt couche par
couche n’a pas €t€ réalis€, ce qui a occasionné du vide et des fissures dans les cubes obtenus

[279].

Pour un polymeére fondu qui se refroidit, son volume a savoir le volume libre entre les
chaines macromoléculaires et le volume vibratoire diminue, tant que la température est
supérieure a la température de transition vitreuse. Il en résulte un retrait du matériau. Les
polymeéres amorphes tels que I' ABS présentent une faible diminution du volume spécifique
jusqu'a sa température de transition vitreuse pendant le refroidissement. Les polymeres
semi-cristallins tels que le PP, le HDPE, cependant, révelent un changement drastique de
volume spécifique dans la région de cristallisation des chaines de polymere, puisque les
structures du cristal formé le rendent considérablement plus denses que les structures
amorphes a I'état fondu. En raison du changement considérablement plus élevé du volume
sur une certaine plage de température par rapport au matériaux amorphes, le HDPE a
tendance a rétrécir beaucoup plus que I'ABS, surtout si son degré de cristallinité aCr est
élevé. Lorsque les pieces en polymere rétrécissent différemment ou anisotrope a diverses
positions, par exemple, en raison d'un refroidissement inhomogene ou non uniforme, ou en
raison d'une autre quantité de retrait dans I'écoulement et la direction d'écoulement
transversal, qui est presque omniprésent pour les polymeres semi-cristallins imprimés en
3D, la piéce fabriquée est sujette a la déformation. Des thermoplastiques qui révelent un
retrait volumétrique important et des degrés élevés de cristallinité sont particulierement

sensible a la déformation [255-260, 53].
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vide fissure déformation

Figure IV-19. Cubes HDPE imprimés en 3D montrant les vides, les fissures et les

déformations des cotés

La figure- IV-20 montre le degré de cristallinité du HDPE et ses composites a fibre de bois

obtenu a partir de I’analyse thermique par la DSC et calculée par la formule.

X, = —2fm (111-2)

AHm,o(l —-a)

Le degré de cristallinité du HDPE utilisé dans cette étude est de aCr = 70%, une valeur tres
élevée, donc une tendance trés forte au retrait du matériau pendant le processus

d’impression 3D et en conséquence une déformation excessive.

Dans le procédé ME-AM, la combinaison des facteurs tels que le retrait du matériau di au
refroidissement, le dépot anisotrope des brins, les orientations associées des chaines
polymériques introduites et la distribution complexe de la température dans la machine
AM, induit les forces a l'intérieur des brins déposés, ce qui entraine des contraintes
résiduelles et finalement une déformation excessive. Comme la déformation contrecarre
les forces d'adhésion de la premiére couche a la plate-forme de construction, les
composants HDPE imprimés en 3D se détachent facilement de telles plateformes. Et ¢’est

ce qui est le cas dans cette étude [53].
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Figure IV-20. Degré de cristallinité du HDPE et de ses composites de fibres de bois

avec |'expérience DSC

Sur la figure IV-21, des images de cubes carrés imprimés FDM sont représentées. Ici,
I'é¢tendue de la déformation de la chaine est clairement visible, le HDPE présentant une
déformation de chaine prononcée, le PP moyennement prononcée et I'ABS, un matériau de
filament FDM de référence commune, étant presque sans déformation. Une analyse

quantitative de la déformation est présentée a la figure.

ABS filament

Figure IV-21. Images de tubes carrés imprimés FDM.
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Ici, 'étendue de la déformation clairement visible, le PP présentant une déformation
prononcée, le HDPE une grande déformation et I'ABS [340], un matériau de filament FDM

de référence commun, étant presque sans déformation.

IV.2.2. Impression 3D des composites de HDPE et de fibre de bouleau (HDPE+10wt%
FB, HDPE+20wt% FB, HDPE+30wt% FB,)

La figure IV-22 a montré le dépot des premieres couches d’impression 3D du composite
HDPE+20wt% FB et la figure IV-22 b montre le cube complet. Les paramétres
d’impression sont les mémes que ceux du HDPE vierge (voir tableau) et pour lit
d’impression le P-surface de Ppprint GmbH dont le matériau de base est le PP a une
température de 25 °C. On constate qu’il y a une bonne adhésion de la premiére couche avec

le lit d’impression en PP et le cube s’est détaché plus facilement du lit d’impression sans

étre endommage.

a b

Figure IV-22. a- Dépot des premiéres couches d'impression 3D du composite a 20%

b- le cube complet du composite 2 20%.
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La figure IV-23 a, b, ¢, d montre respectivement les cubes imprimée des composites de

HDPE et de fibre de bouleau HDPE+10wt% FB, HDPE+20wt% FB, HDPE+30wt% FB,.

On remarque sur la figure que la déformation du cube devient de plus en plus réduite
lorsque le taux de fibre augmente dans le composite. Pour le HDPE+10wt% FB, on note
encore une certaine déformation du cube, mais réduite par rapport au HDPE vierge. Le

HDPE+20wt% FB et le HDPE+30wt% FB ne montre aucune déformation.

a- HDPE b-HDPE+10% FB c- HDPLE+20% FB d-HDPE+30% B

Figure IV-23. a, b, ¢, d HDPE et composites de fibres de bouleau a 10%, 20% 30%

L’étude quantitative des cubes figure 1V-24 confirme cette diminution de la déformation

quand le pourcentage de fibre augmente.

Pour le HDPE vierge, la déformation mesurée est de 6,8mm. Pour le HDPE+10wt% FB, la
déformation est de 4,66mm sroit une diminution de 32,35% par rapport au HDPE vierge.
Le HDPE+20wt% FB et le HDPE+30wt% FB affiche respectivement une déformation de
1,8mm et 1,3mm soit une diminution de déformation de 73,53% et 80,88% par rapport au

HDPE vierge.
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Il est bien de noter ici que la déformation mesurée sur les cubes de 30wt% FB sont
inférieures a celles de polypropyléne vierge (3,3mm) et de ABS (2,1mm) obtenue par

Minde et al.[340].

Stoof et al. et Pickering et al. ont montré pour les trois charges de fibres a savoir harakeke,
chanvre et gypse recyclé incorporés en PP recyclé une nette amélioration de la déformation
sur des spécimens imprimés en 3D spécialement congus. Une tendance a la baisse de la
déformation a été trouvée en augmentant le contenu de la charge. Les fibres harakeke
présentaient la réduction de déformation la plus efficace. Dés que les charges étaient
agglomérées (par exemple, le gypse), la réduction du retrait ainsi que I'amélioration des
propriétés mécaniques n'étaient pas aussi efficaces que pour les charges uniformément
réparties de harakeke et chanvre. Une tendance similaire a été¢ également trouvé pour PP

rempli de sphéres de verre et de cellulose, respectivement [273-275, 53].
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Figure IV-24. Analyse quantitative des cubes confirmant la réduction de la
déformation lorsque le pourcentage de fibre augmente
On peut premie¢rement attribuer cette diminution de déformation a une diminution de degré
de cristallinité des composites a fibre de bois compte tenu de ce qui a été expliqué plus haut
concernant le HDPE vierge que, ¢’est principalement d a son degré de cristallinité élevé
(70%) qu’il est trés susceptible a une grande déformation. Mais en se référant a ’analyse
thermique par le DSC du HDPE et ses composites (figure4-20), on remarque qu’il n’y a
pas de différences notoires de degré de cristallinité entre le HDPE et ses composites a fibre

de bois. Méme le HDPE+10wt% FB et HDPE+20wt% FB ont un degré de cristallinité
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légerement supérieur (76%, 72%) a celui de HDPE vierge. C’est seulement le
HDPE+30wt% FB qui montre un degré de cristallinité |€gérement inférieur (68%) a celui
de HDPE vierge. Donc cette diminution drastique de la déformation ne peut pas étre
attribuée a une diminution de degré de cristallinité¢ des composites.

L’étude sur le PP rempli de fibre courte de carbone de M. Spoerk et al.[260] a démontré
une précision dimensionnelle exceptionnelle, en particulier en termes de retrait isotrope sur
des pieces d'ingénierie trés complexes et de grande taille malgré la charge hautement
anisotrope. Une des raisons de cette découverte est que, les fibres rigides peuvent diminuer
les déformations de la chaine, en particulier dans les coins des €chantillons imprimés, car
les fibres peuvent entraver le mouvement de contraction entrainé par I'entropie des chaines
polymeres tant que les fibres sont suffisamment rigides et alignées dans le sens de
l'impression. On peut dans le cas de cette étude supposé que les fibres de bois utilisées sont
suffisamment rigides et alignées dans le sens de |'impression pour entraver le mouvement
de contraction entrainé par l'entropie des chaines polymeres. Les mémes auteurs ont
analysé le comportement de rétrécissement de Piéces en PP imprimées en 3D remplies de
spheres de perlite expansées en fonction du diametre moyen de remplissage et de la charge
de remplissage et ont déduit que les charges génent le changement volumétrique des
chaines de polymeére, diminuant ainsi le retrait volumétrique avec l'augmentation des
charges. Ainsi, Iaugmentation du contenu en fibres de bouleau jusqu'a 30% géne le
changement volumétrique des chaines de polymeére, et diminue le retrait volumétrique lors

du refroidissement des composites fondus [53].

L’étude microscopique du HDPE, des fibres de bouleau et des composites HDPE+10wt%
FB HDPE+20wt% et HDPE+30wt% est présenté a la tfigure [V-25. On doit se rappeler que
les fibres de bouleau utilisés dans cette étude sont de fibres courtes de longueur 0,49mm,
de 24.7 um de largeur avec un ration L/D =19,79 et I’agent de couplage maelic anhydride
grafted polyethylene, le MAPE (3% du mélange) est utilis€¢ pour permettre une bonne
adhésion Fibre/matrice. On remarque une bonne adhésion et une bonne répartition des
fibres dans la matrice dans tous les composites. Ceci a entrainé un bon revétement de la
matrice polymere par les fibres et le revétement devient plus conséquent lorsque le taux de
fibre augmente dans le composite. Cela confirme les constatations de Stoof et al. et

Pickering et al. qui ont montré qu’ une réduction de la déformation n’ est efficace que
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lorsqu'un agent de couplage qui induit un bon revétement de la matrice polymere est
appliqué pour garantir une distribution homogene de la charge et une solide interface
charge-matrice. Aucune agglomération des charges n est constatée qui pouvait rendre
inefficace la réduction du retrait ainsi que l'amélioration des propriétés mécaniques [273-

275, 53].
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Figure IV-25. Etude microscopique du HDPE, des fibres de bouleau et des

composites

[V.2.3. Propriétés mécaniques

Une caractérisation mécanique des pieces FDM nécessite une séparation de la paroi latérale
du tube carré en quatre piéces de paroi latérale unique, ce qui a été réalisé avec un couteau
laser. Ensuite, un maximum de cinq éprouvettes de traction (Figure III-11 a) ont été
découpés a partir de chacune des quatre parois latérales avec des angles de 90 ° et 0 © par
rapport a la direction de dépdt de la couche (axes X et Y) puisqu'un comportement
mécanique anisotrope ne peut pas étre entierement exclu dans la fabrication de filaments
fondus .Pour les échantillons a 90 °, la direction de chargement en traction est
perpendiculaire a la direction de dépdt de la couche et la charge est appliquée a la zone de
collage inter couche. Pour I'éprouvette 0 °, la charge est longitudinale par rapport aux
couches déposées (voir la partie méthodologie).

Une paroi mince, en combinaison avec des éprouvettes de traction poingonnées dans
différentes directions, évite la complexité de contour des techniques de dépot et de
remplissage pour produire des éprouvettes FDM discretes et permet ainsi la mesure fiable
des propriétés mécaniques. Cependant, lors du calcul des propriétés mécaniques, les

¢épaisseurs réelles des échantillons pour les échantillons a 90 ° et les échantillons & 0 ° sont
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requises. Comme le montre la Figure [1I-11 b et définie a la section 2.6, lors du calcul des
propriétés mécaniques des échantillons a 90 °, I'épaisseur de liaison effective est |'épaisseur
mesurée moins le double de la hauteur du profil Rz. Pour les échantillons a 0 °, I'épaisseur

mesurée moins une hauteur de profil a été utilisée pour le calcul de I’épaisseur [340].

La liaison entre couches est la plus critique pour la ténacité d'une piece imprimée FDM et
généralement la direction d'impression provoque un comportement anisotrope prononce.
Dans ce travail, la qualité du collage inter couche est évaluée en comparant les résultats
des essais de traction des échantillons a 90 et 0 °.

Les résultats des tests de traction sont sur la figure IV-26 et le tableau IV-15 pour les

échantillons a 0 © et la figure IV-27 et le tableau IV-16 pour les échantillons a 90 °

a3
RER
PY HDPE
£
E 0
3 — HDPE HDPE+10 wt% Fibre de Bouleau
Q ——HDPE+10 wi% Fibre de Bouleau
5 —— HDPE+20 wt% Fibre de Bouleau HDPE+20 wt% Fibre de Bouleau

—— HDPE+30 wi% Fibre de Bouleau

HDPE+30 wt% Fibre de Bouleau

i
0 T U T T 7 T

T
[v] 19 20 0 40 409 800

...
8-
«

Déformation (%)

Figure IV-26. Essais de traction pour les échantillons a 0 °
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Tableau I'V-15 : Résultats des essais de traction pour des échantillons a 0 °

Echantillon Module de Young | Contrainte maximale | Allongement a la
(Mpa) (Mpa) rupture (%)
HDPE 842+118 21.4+0.8 10274400

HDPE+10 wt% 1069+91 18.9+1.8 4.1+1.0

fibre de bouleau

HDPE+20 wt% 1104+82 14.8£2.0 2.6+0.7

fibre de bouleau

HDPE+30 wt% 1135+£99 12.840.6 2.4+0.2

fibre de bouleau

Comme attendu a cause de 1’anisotropie, les valeurs du module de Young, de la contrainte
maximale et de I’allongement a la rupture pour les échantillons de 0° sont meilleurs que
celles des échantillons de 90°. On note en effet une diminution de 9,38% du module de
Young, de 66,35% a la contrainte maximale 99,5% a I’allongement a la rupture des
¢chantillons de 0° par rapport a ceux de 90°. Cette anisotropie est due a la mauvaise

adhérence des couches intermédiaires entre les couches déposées séquentiellement.

=

7 —Vierge HOPE 10 wt% Fibre 20 wt% Fibre 30 wt Fibre
9 ——HDPE+10 M%Fibre 5k HDPE da Bouleau de Bouleau de Bouleau
& a.] —— HDPE+20 wi% |
S °7 ——HDPE+30 w3 BOUlEaU
v 5
-
= :

! t
a4
c
§>
,./'ﬂ'_—;‘\ i
>~ =0 —
= —— —_

Déformation %

Figure [V-27. Essais de traction pour échantillons a 90 °
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Tableau IV-16 : Résultats des essais de traction pour les échantillons a 90 °

Echantillon Module de Young | Contrainte maximale | Allongement a la
(Mpa) (Mpa) rupture (%)
HDPE 763+30 7.2+0.8 5.3+1.8
HDPE+10 wt% 150+50 1.2+0.1 3.0+£1.2
libre de bouleau
HDPE+20 wt% 20050 1.3+0.1 2.0£0.5
fibre de bouleau
HDPE+30 wt% 250450 1.7£0.3 1.9+0.6
fibre de bouleau

L'image des échantillons HDPE testés a 90 © montre une fracture nette et uniforme entre
une couche intermédiaire au centre de l'échantillon et I’échantillon HDPE testés a 0 ©
montre un long étirement suivi de la rupture.

Tous les échantillons a 90 © du tableau IV-16 présentent un allongement a la rupture ebr
beaucoup plus faible que les échantillons a 0 °, ce qui est dii a la mauvaise adhérence des
couches intermédiaires entre les couches déposées séquentiellement. L'image de la figure
8a d'échantillons testés & 90 ° montre une fracture nette et uniforme entre une couche
intermédiaire au centre de 'échantillon.

Les valeurs du module de Young, de la contrainte maximale obtenues dans cette étude a
0 ° sont légerement moins bonnes que celles obtenues par Mulhaupt et al. (Module de
Young entre 970 et 1030 MPa, contrainte maximale entre 25,2 et 26,9 MPa) [279] qui ont
vari¢ beaucoup de paramétres dans le processus de la fabrication de filaments et aussi dans

celui de I’impression 3D pour avoir ces résultats améliorés. Cependant, la valeur de
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I’allongement a la rupture dans cette étude est nettement supérieure que celle obtenue par
Mulhaupt et al. (entre 90 a 380) [279, 371].

La figure [V-28 montre les éprouvettes des composites apres les tests de traction et dans
les tableaux [V-15 et IV-16 les valeurs du module de Young, de la contrainte maximale et
de Iallongement a la rupture pour des €prouvettes imprimées a 0° et celles a de 90°.

Pour des éprouvettes imprimées a 0°, on note pour les composites de 10%, 20%, 30%
respectivement une augmentation du module de Young de 26,9%, 31,11%, et 34,8% par
rapport au HDPE vierge. Ce qui est bien cohérent pour ces composites a fibre de bois qui
pour la plupart des cas voient leur module augmenter quand le pourcentage de fibres
augmente. On note aussi comme attendu une diminution drastique (jusqu’a 99,7% pour

30% de FB) de I’allongement a la rupture par rapport au HDPE vierge.

HDPE+10wt% FB HDPE+20wt% FB HDPE+30w1% FI3

LN

900 H

Figure 1V-28. Echantillons testés des composites
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Pour des éprouvettes imprimées a 90°, on remarque une diminution drastique du module
de Young de 80,3%, lorsqu’ on ajoute 10% de fibre a HDPE. L ajout de 20% et de 30% de
fibre entraine une légere remontée du module de Young (67,2% de diminution).

Pour le méme composite, par exemple HDPE+10wt% FB, le module de Young et la
résistance a la traction sont respectivement 7fois et 16fois plus élevé selon la direction de
I”’impression.

Les fibres de bois ont accentué I’effet d anisotropie dans les composites par rapport au
HDPE vierge. Ce que A. Le Duigou et al. [305] ont confirmé dans leur étude sur
’impression des composites a fibre de bois en montrant que la résistance a la traction ou
le module de Young longitudinale d'un échantillon imprimé orienté a O ° peut €tre cinq fois
plus élevée qu'en coupe transversale homologue. Cela s’explique par le fait que
I'orientation des fibres de bois semble suivre l'orientation d'impression du filament, tandis
que l'inter filament et les interactions entre couches pourraient étre considérées comme le

maillon le plus faible du matériel imprimé.

4.2.4.Impression 3D d’objet usuel

Le composite HDPE + 20wt% FB a été utilisé pour imprimer les logos respectifs de
I'Université de Bayreuth (Allemagne) et de ['Université du Québec a Trois-Rivieres

(Canada) figure IV-29.
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Figure IV- 29. logos respectifs de I'Université de Bayreuth (Allemagne) et de

I'Université du Québec a Trois-Riviéres (Canada)
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CHAPITRE V - CONCLUSION ET PERSPECTIVES

156



L’un des objectifs de cette these est I’étude des parametres d’injection sur la fabrication
des éprouvettes (flexion, traction, Izod, impact,) en composites de fibres naturelles (fibres
de bouleau) avec le HDPE. Le premier pas pour atteindre cet objectif est la revue de
littérature qui a montré en détail comment les parametres d’injection tels que la température
de fusion, la température du moule, la vitesse d'injection, la pression de maintien, la
pression d'injection et, dans une certaine mesure, la teneur en fibres avaient influencé les
propriétés mécaniques, morphologiques, tribologiques des composites de polyéthylene
ainsi que l'absorption d'eau, la force d'adhérence et la conductivité électrique. Elle a aussi
fait remarquer que les €tudes sur la tribologie des CFN & base de polyéthylene sont plus

que rares.

La pré optimisation dans les premieres parties de la méthodologie consistait a choisir les
parametres comme la température et la pression d’injection ainsi que la température de la
cavit€é pour mouler les pieces proprement dites (Capuchons pour chariot).Cette étape a
suffisamment donné des informations et associées a celles de la revue de littérature, trois
parameétres d’injection qui sont la température d’injection, la pression d’injection et le
temps de refroidissement ont ét€ choisis pour étre étudiés selon le plan expérimental L4
de Taguchi (3 facteurs a 2 niveaux chacun). Les niveaux de températures 180°C et 200°C,
de pression 13500 Psi et 15000 Psi et le temps de refroidissement 15s et 45s ont été choisis.
Plusieurs conclusions ont été tirées aprés les essais expérimentaux, |’analyse et la

discussion des résultats obtenues.

La température d’injection est le facteur le plus important sur les échantillons de 10, 20,
40% et le second important facteur pour les échantillons de 30%,. Elle est aussi le
parametre le plus important qui a influencé sur I’énergie de rupture dans I’essai d’[zod. Le
niveau de température 180°C est la température qui contribue a I’optimisation de I’énergie
de rupture dans les essais d [zod. Celui de 200°C influence au contraire négativement sur
’énergie de rupture. On peut stipuler qu’on assiste déja a 200°C a un début de dégradation
des fibres. La température d’injection est dans la plupart des cas le second parametre
important dans les essais de flexion et de traction. On remarque cette tendance pour les
essais de traction et de flexion que le niveau de température 200°C est la température qui

optimise pour les échantillons de 10 et 20% de fibre et le niveau de température 180°C
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pour les échantillons de 30 et 40%. On peut en conclure que 1’augmentation de la
température de 180°C a 200°C affecte négativement les échantillons qui ont un taux de
fibre tres élevé et que procéder avec une température un peu élevée voire la température
du traitement de la résine vierge peut étre bénéfique pour les échantillons a faible taux de

fibre. Lorsque le taux de fibre augmente, il est préférable de diminuer la température.

La pression d’injection est au contraire le maillon faible des paramétres étudiés. Elle
influence le moins les énergies de rupture dans les essais d’Izod. Le niveau de pression
13500 Psi optimise I’énergie de rupture des échantillons de 30 et 40% de fibres et le
niveau de pression 15000 Psi optimise 1’énergie de rupture des échantillons de 10 et 20%
de fibres. Elle reste le facteur qui influence le moins parmi les 3 parametres €tudiés pour
les essais de flexion et de traction. Le niveau de pression 13500 Psi est le niveau qui
optimise plus les propriétés mécaniques pour les essais de traction et de flexion., le niveau

de pression 15000 Psi optimise le moins.

Le temps de refroidissement est le parametre le plus important pour optimiser les propri€tés
mécaniques pour les essais de flexion et de traction et le niveau 15s est le niveau qui
optimise le module de Young, la contrainte maximale ainsi que 1’allongement & la rupture.
II'est le second parameétre important pour 1’énergie de rupture dans les essais Izod. Le
niveau temps de refroidissement 15s est le niveau qui optimise 1’énergie de rupture. Le
temps de refroidissement a beaucoup influencé sur le processus de fabrication de
’ensemble des éprouvettes parce que les composites de cette étude ont un taux de

cristallinité trés élevé.

Outre les tests de flexion, traction et Izod, les tests d’impact de puits de chute et de dureté

ont été réalisés sur les échantillons des composites a fibre de bouleau.

Il est constaté avec des tests d'impact de puits de chute que l'énergie absorbée par
I'ensemble du spécimen n'est pas trop €levée et dans tous les cas un rebond se produit. Il
n'y a ni saturation ni perforation. On constate €galement qu'il n'y a presque pas
d’endommagement sur le polyéthyleéne vierge mais que presque tous les échantillons des
composites sont fracturés. Parmi les composites, I'énergie absorbée maximale est atteinte

avec le composite de fibre de bois a 20%, suivi du composite de fibre de bois a 10%. Dans
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cette €tude, le composite a 20% de fibres est le matériau le plus résistant et le composite a

40% de fibres le moins.

Les résultats des tests de dureté montrent que 1'ajout de 10%, 20%, 30% et 40% de fibres
au HDPE pur a augmenté la dureté de 50,6 (shore D) pour le pur a 73,6 (shore D) pour le
40% des fibres se chargent. La valeur de dureté la plus élevée de 74,6 est atteinte avec une

charge de fibres de 30%, soit une augmentation de 48,62%.

L’autre objectif principal de cette theése est I’exploration et la mise en ceuvre d'éprouvettes
d'essai de traction fiables de composites de fibres naturelles avec le HDPE par impression
3D. Il y est trés bien connu dans la revue de litt€rature de cette deuxi¢me partie que les
matériaux pour FDM ou en général ME-AM (Extrusion de matériaux- Fabrication additive
¢taient principalement limités au poly (acide lactique) (PLA) et a I'acrylonitrile butadiene
styréne (ABS), en raison de leur facilité de mise en ceuvre a la fois en termes d'extrusion
de filaments et de ME-AM. Les polyméres avec un haut degré de cristallinité (> 40%), tels
que les plastiques semi-cristallins de base, a savoir le polyéthyléne basse densité (LDPE),
le LDPE linéaire, le polyéthylene haute densité (HDPE), le Polypropyléne etc. et certains
types de polyamide sont particulierement difficiles a traiter au moyen de ME-AM ; et bien
que ces matériaux possedent des propriétés exceptionnelles et uniques, leur application
dans ME-AM n'a pas encore été approfondie et étudi¢ dans la littérature. Enfin le HDPE
en particulier ne satisfait pas les exigences pour une fabrication sans défaut qui sont
I'adhérence entre les brins de polymére extrudé, I'enchevétrement du polymere déposé, et
I'adhésion a la plate-forme de construction, mais sans altérer le détachement. C'est assez
problématique pour le HDPE qui n'adheére a rien et ne colle qu'au HDPE chaud. De plus,
le probléme de retrait et de déformation volumique des polymeéres lors de la solidification
et notamment lors de la cristallisation des polyméres représente un autre défi a surmonter
pour le HDPE. En dépit de tous ces constatations dans la littérature, les essais
expérimentaux pour obtenir les échantillons de traction et des objets usuels ont été d’un
grand succeés. On peut ainsi affirmer que c’est pour la premiere fois, qu’il est possible
d'imprimer un composite a fibres de bois avec le HDPE comme matrice par FDM sans
rencontrer les problémes de déformation massive et de formation de vide. En effet, les

problémes de retrait, de déformation et d'adhérence bien connus des FDM des polyoléfines
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en occurrence le HDPE ont été surmontés en mélangeant les fibres courtes de bois entre 10
et 30% en proportion massique avec le HDPE et en présence d’un agent de couplage en
proportion de 3%. Les granules obtenus ont servi a imprimer des cubes pour mesurer la
déformation et des éprouvettes de traction issues de ces cubes ont servi a obtenir les
propriétés mécaniques de ces composites. Diverses observations ont été faites a partir de

cette étude.

11 a été constaté que la déformation du cube devient de plus en plus réduite lorsque le taux
de fibre augmente dans le composite. Pour le HDPE+10wt% FB, on note encore une
certaine déformation du cube, mais réduite par rapport au HDPE vierge. Le HDPE+20wt%
FB et le HDPE+30wt% FB affichent respectivement une déformation de 1,8mm et 1,3mm
soit une diminution de déformation de 73,53% et 80,88% par rapport au HDPE vierge.
Cette diminution drastique de la déformation ne peut pas étre attribuée a une diminution
de degrés de cristallinité des composites puisque les degrés de cristallinité du HDPE et des
composites mesurés par la DSC sont presque égaux. Il est observé pour les composites de
10%, 20%, 30% respectivement une augmentation du module de Young de 26,9%, 31,11%,
et 34,8% par rapport au HDPE vierge. A cause de I’anisotropie, les valeurs du module de
Young, de la contrainte maximale et de 1’allongement a la rupture pour les échantillons de
0° sont meilleurs que celles des échantillons de 90°. Le composite HDPE + 20wt% B a
été utilisé pour imprimer des objets usuels a savoir les logos respectifs de 1'Université de

Bayreuth (Allemagne) et de I'Université du Québec a Trois-Riviéres (Canada).

Les deux objectifs de cette these a savoir d’une part [’étude des parameétres d’injection sur
la fabrication des éprouvettes en composites de fibres naturelles (fibres de bouleau) avec
le HDPE et d’autre part I’exploration et la mise en ceuvre d'éprouvettes d'essai de traction
fiables de composites de fibres naturelles avec le HDPE par impression 3D ont été bel et

bien atteints.

160



Perspectives de recherches

Bien que les objectifs de cette thése aient été atteints, il reste certains aspects de ce travail

qui ont besoin d’étre approfondis.

Premi¢rement, il devient nécessaire d’élargir I’étude de ces parametres d’injection surtout
le temps de refroidissement sur les disques de tribologie et des engrenages. Méme au
niveau du mélange des ingrédients a savoir le HDPE, I’agent de couplage et les fibres de
bouleau, on peut utiliser a la place du Brabendeur une extrudeuse pour une bonne
répartition des fibres dans la matrice. Enfin, une machine d’injection dont la pression
maximale dépasse les 15000 Psi est recommandée pour produire les pi¢ces dont les
matériaux sont plus visqueux comme le HDPE avec 40 voire 50% de fibre et aussi les

Polyamides.

Pour éviter le phénomene d’anisotropie des matériaux et répondre aux exigences des
processus d’impression 3D, il est impératif de s’attaquer a la morphologie des fibres de
bois. On peut utiliser les fibres de bouleau plus courtes que celles utilisées dans cette étude.
Les poudres de bois ne sont pas a exclure. Il peut aussi s’essayer une augmentation
considérable de la quantité de 1’agent de couplage dans le mélange pour s’assurer d’une

trés bonne adhésion des fibres avec la matrice.

Le probléeme de taux de cristallinité peut €tre résolu en utilisant un HDPE avec un taux de
cristallinité faible (environ 60%). On peut aussi utiliser les polyéthylénes a faibles densités
a savoir, le MDPE (medium-density polyethylene), le LDPE (low-density polyethylene),
LLDPE (linear low-density polyethylene) et le VLDPE (very low density polyethylene).

Enfin, il serait souhaitable de fabriquer les filaments proprement dits avec une extrudeuse
couplée d’un systeme de refroidissement a eau. Pendant le processus de fabrication des

filaments, les parametre d’extrusion seront vari€s pour obtenir le meilleur filament.
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Introduction

-Lles composites & fibres naturelfes (CFN) constituent un groupe
reiativement nouveau d'éco-maténaux. Le principal intérdt d'intreduire
un maténau renouvelable, tel que la fibre de bois, est de réduire fa
consommation de matériaux fossiles pulsque la grande majorité des
plastiques sont en général dérivis de combustions fossiles(1, 2.

Université du Quebec
& Trons-Rivigres

-Une entreprise du Québec fabrique ces roues en nylon pour les
chariots et plusieurs piéces d'assemblage sont achelées en Asie
Lentreprise est intéressse a fabriquer certaines piéces localement ot de
remplacer le nylon actuellement utilisé par un composite de fibres
matoreiles.

-Ce changement de maténau réduira les colts reliés a Futilisation de la
matiére premiére tout en s& démarquant par son caractére écolagique;.
cela a trouvé écho au CRML ou les CFN développes ont des proprigtés
mécaniques proches a celles du nylon{ madule de Young).

Objectif

U chjectif du projet est de fabriquer par injection et d'étudier les
perfarmarices mécamiques des piéces obtenues avec le nouveau
matérlau; avec des proprietés proches du nylon et a un prix inferieur

SHORE HARDHESS SCALES
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l |n£r!l£’l‘!“|" !
L T
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Fig. 1 :Cumpqu:lsnn des échelles de dureté

Matériels et méthodes

-Matériels: Fibre de bouleau {10, 20, 30, 40 %) en composition
massique, MAPP (agent de couplage) et le HDPE {high density
poivethylene)

-Procédés de Fabrication:

. Fabrication de pate a ! aide du Brabender

.Granules obtenus par un granulateur (Fig.2,3)

-Injection des granules en variant les paramétres d* injection pour
obtenir les meifleures pices

Tests effectués:

-Tests de dureté (Fig.4)

-Tests d'impact (Fig. S)

Flg. 2 :Granules 3 10%

Fig. 4:Banc d” essai d’ impact Fig.5:Duramitre & ¢chelle D

Composites a Fibres naturelles: application

industrielle au Québec

Koffi A.13, * Kofti D.17, Toubal L 12, V. Dubé!

1-UQTR. Départernent de Génie Mecamaque, 2- Centre de Recherche sur les Matériaux

Lignocellotosiques

Résultats
~10 % de fibre de bois

Tablvau 1: paraméires d'injection & 10% de fibres

[ dn e Prewise e | Phices

Linlertion e ('€

275 50 Bien
moulées

255 50 Blen
moulées

145 50 Bien
moulées

Fig 6: Cap 4 10% de
fibrex

-20 % de fibres de bois 4 s ———
Tabicau 2: paramitres d'injection o 20% de fibre:

[

Fidcen

Défaut 4 la

face (a)
260 50 Défaut sur
un coté (b)
260 60 Bien
moulée(c)

g

Fig 7: Cap 4 20%, de
fibres

-30% de fbres de bois
Tublean 3:

Défauts
sur le
cbté et
brulée (a)
Bien

moulée(b)

a
Fig 8: Cap 3 30% de fibres

- 40% de fibres de bois

Tableau 3: paramétres d’injection @ 40% dve fibres
Temp #e In Frovers  Pioces
| Vmay

Temp
Finjerian [ | O

bruiéas

Bien mouldes .un

50
peU bruldss

T

Uninversité du Quibeec
& Trois-Aivieres

it b bR o oy

Fig 9: Cap a 40% de fibres

‘Test d'impact

2

Feat 5

Fig. 10 : résuitats du test d'lmpact
-pourcentage de tibres augmente, la charge
maximale diminue.

- charge maximale de la pibce a 0% est tres
faible, les fibres sont pratiquement brilées
Test de dureté

0 = X # @

St ot 1%

Fig. 11 : résultats du test d'impact

Sur I'échelle D, les valeurs des piéces de

20, 30, 40 % ont dépassé BS, supéneure

au minimum requis de 50; satisfalsant

pour plusieurs piéces fabriquees & I'usine
Conclusion
Le changement des parametres d'injection ont
profondément influencé f'aspect moronologique
et mécanigue des capsules injectées. Bien que la
dureté du matériau soit similaire 4 celle du
nylan, les pigces sont trés fragiles en flexion,
Ces deux phenomenes peuvent s eapliquer par
la perte d'élasticité de la résine et des
propriétés mécanigues de la fibre
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Annexes A

Annexes A , Résultats expérimentaux : Rapport signal/bruit, d’analyse de variance

et le graphique des effets principaux pour le rapport S/B pour les échantillons de

flexion

A-1: Les échantillons de flexion 30%

Tableau A-1 : Résultats des échantillons de flexion 30%

Température | Pression Temps de | Module de | Contrainte | Allongement
refroidissement | Young max rup.
200 13500 15 3,7089 53,1636 0,683414
200 15000 45 3,7593 53,5515 0,652647
180 13500 45 3,7125 53,7515 0,650451
180 15000 15 3,8119 54,3455 0,658307
200 13500 15 3,6429 53,1636 0,683414
200 15000 45 3,6052 52,3758 0,652647
180 13500 45 3,6891 52,7697 0,691266
180 15000 15 3,8033 53,7515 0,667257
200 13500 15 3,6052 52,5758 0,683414
200 15000 45 3,6905 53,5515 0,652647
180 13500 45 3,6067 52,3758 0,650451
180 15000 15 3,9131 54,7394 0,606172
200 13500 15 3,6161 53,5576 0,683414
200 15000 45 3,7277 53,7515 0,702174
180 13500 45 3,6765 52,9636 0,683838
180 15000 15 3,8357 54,5394 0,658756
200 13500 15 3,5931 52,5758 0,683414
200 15000 45 3,7247 53,1636 0,658968

193



180 13500 45 3,6046 52,5697 0,650451

180 15000 15 3,8357 54,5394 0,658756
Module de Young en fonction de Température; Pression; Temps de
refroidissement

Tableau A-2 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Temps de
Niveau Température Pression refroidissement
1 11,47 11,23 11,44
2 11,28 11,52 11,31
Delta 10,19 0,29 0,13
Rang |2 1 3

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
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Figure A-1. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Tableau A-3 : Analyse de la variance
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SomCar/CM Valeur Valeur

Source DL |ajust  |ajust F dep

Température 1 10,0332510,033252/13,38 {0,002

Pression 1 10,07831 |0,078313|31,52 0,000
Temps de/l 10,01619 10,016194/6,52 0,021

refroidissement

Erreur 16 10,03975 10,002484

Total 19 10,16751

Contrainte max en fonction de Température; Pression; Temps de

refroidissement

Tableau A-4 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Temps de
Niveau Température Pression refroidissement
1 34,59 34,48 34,60
2 34,51 34,62 134,50
Delta (0,08 0,14 0,10
Rang 3 1 2

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
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Figure A-2. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Tableau A-5 : Analyse de la variance

SomCar|/CM Valeur |Valeur
Source DL |ajust |ajust F de p
Température 1 |1,208 |1,2079 |5,32 0,035
Pression 113,909 13,9094 17,23 0,001
Temps dell 1,877 |1,8772 8,27 0,011
refroidissement
Erreur 16 3,630 10,2269
Total 19 (10,625
Allongement rup. en fonction de Température; Pression;

refroidissement

Tableau A-6 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Niveau Température

Pression|refroidissement

Temps

de

1 -3,655 -3,428 |-3,533
2 -3,438 -3,665 |-3,559
Delta (0,217 0,237 10,026
Rang |2 1 3
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Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
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Figure A-3. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Tableau A-7 : Analyse de la variance

SomCar CM Valeur |Valeur
Source DL |ajust ajust F dep
Température 1 10,001287 0,001287|3,44 0,082
Pression 1 10,001535 0,001535/4,10 0,060
Temps de 1 10,000022 0,000022/0,06 0,813
refroidissement

A-2 : Les échantillons de flexion 20%

Tableau A-8 : Résultats des échantillons de flexion 20%
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Température Pression Temps de | Module de | Contrainte
refroidissement | Young maxim
200 13500 15 3,0083 43,9091
200 15000 45 2,8093 41,7394
180 13500 45 2,8470 43,3152
180 15000 15 2,8755 43,1212
200 13500 15 2,9368 43,7091
200 15000 45 2,7443 41,5455
180 13500 45 2,7060 40,7576
180 15000 15 2,8170 42,7273
200 13500 15 2,9585 44,1030
200 15000 45 2,7991 42,1333
180 13500 45 2,6706 40,7576
180 15000 15 2,8526 43,5152
200 13500 15 2,9684 43,7091
200 15000 45 2,7763 42,1333
180 13500 45 2,6298 39,5758
180 15000 15 2,8075 42,7273
200 13500 15 2,9229 43,1212
200 15000 45 2,7795 42,1333
180 13500 45 2,6829 40,3636
180 15000 15 2,8237 43,3152
Module de Young en fonction de Température; Pression; Temps de

refroidissement
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Tableau A-9 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Temps de
Niveau Température Pression|refroidissement
1 8,846 9,031 9,236
2 9,153 8,968 (8,763
Delta (0,307 0,063 10,473
Rang |2 3 1

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
Moyennes des données

Temperature Pression Temps de refroidissement
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Figure A-4. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Tableau A-10 : Analyse de la variance

SomCar CM Valeur |Valeur

Source DL |ajust ajust F de p
Température 1 10,049084 0,049084/20,98 0,000
Pression 1 10,003036 0,003036(1,30 0,271

Temps de|l ]0,116495 0,116495|49,79 (0,000
refroidissement

Erreur 16 10,037436 0,002340

Total 19 10,206051
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Contrainte maxim en fonction de Température;

refroidissement

Tableau A-11 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Temps de
Niveau Température Pression refroidissement
1 32,46 32,52 132,75
2 32,63 32,57 32,34
Delta 0,17 0,05 0,41
Rang |2 3 1

Moyenne de Rapports signal/bruit

B3

Pression;

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
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Figure A-5. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Tableau A-12 : Analyse de la variance

SomCar|CM Valeur |Valeur
Source DL |ajust  |ajust F de p
Température 1 |3,2487 13,2487 |5,62 0,031
Pression 1 10,1566 [0,1566 (0,27 0,610

de

200



Temps de/1 19,0184 19,0184 (32,92 0,000
refroidissement
Erreur 16 19,2442 10,5778
Total 19 31,6679

A-3 : Les échantillons de flexion 10%

Tableau A-13 ;: Résultats des échantillons de flexion 10%

Température Pression Temps de | Module de | Contrainte max
refroidissement | Young

200 13500 15 1,92380 32,0970
200 15000 45 2,02940 32,8788
180 13500 45 1,94800 32,2909
180 15000 15 1,95340 32,2909
200 13500 15 1,95130 32,0909
200 15000 45 2,07090 33,4727
180 13500 45 2,03140 2,0314
180 15000 15 1,90800 31,3030
200 13500 15 1,99270 32,4848
200 15000 45 2,05480 33,4727
180 13500 45 1,95400 32,2909
180 15000 15 1,94470 32,2970
200 13500 15 1,94610 32,4909
200 15000 45 2,05010 32,8848
180 13500 45 1,94250 31,9030
180 15000 15 1,92870 31,7030
200 13500 15 1,96691 32,6848
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200 15000 45 2,01570 32,8788
180 13500 45 1,97590 32,4909
180 15000 15 1,91850 31,9030
Module de Young en fonction de Température; Pression; Temps de

refroidissement

Tableau A-14 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Temps de
Niveau Température Pression|refroidissement
1 5,800 5,857 (5,770
2 6,018 5,961 16,048
Delta 0,217 0,104 0,279
Rang |2 3 1

£9%
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Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
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Figure A-6. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Tableau A-15 : Analyse de la variance
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SomCar CM Valeur |[Valeur

Source DL ajust ajust F de p
Température I 10,012331 0,012331/17,63 10,001
Pression 1 10,002918 0,002918|4,17 0,058

Temps de/l ]0,020390 0,02039029,14 0,000
refroidissement
Erreur 16 [0,011194 0,000700
Total 19 10,046833

Contrainte max en

refroidissement

fonction

de Température;

Tableau A-16 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Temps de
Niveau|Température Pression|refroidissement
1 21,58 21,64 |30,14
2 30,30 30,24 21,74
Delta 8,73 8,60 8,40
Rang |1 2 3

Pression; Temps

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
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Figure A-7. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Tableau A-17 : Analyse de la variance

SomCar|{CM Valeur |Valeur
Source DL |ajust  |ajust F de p
Température 1 168,20 168,20 1,49 0,240
Pression 1 151,94 |51,94 1,14 0,302
Temps de|l 130,63 30,63 0,67 0,425
refroidissement
Erreur 16 |731,83 (45,74
Total 19 1882,59
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Annexes B

Résultats expérimentaux : Rapport signal/bruit, d’analyse de variance et le

graphique des effets principaux pour le rapport S/B pour les échantillons de

traction

B-1 : Les échantillons de traction 30%

Tableau B-1 : Résultats des échantillons de traction 30%

Température | Pression Temps Module de | Contrainte Allongement
Young max
200 13500 15 3,5215 36,5021 6,9261
200 15000 45 3,0022 36,9033 5,4400
180 13500 45 3,1488 38,1147 5,9535
180 15000 15 3,0031 38,4541 06,7522
200 13500 15 3,1077 36,0024 8,4258
200 15000 45 3,0850 36,9034 6,7000
180 13500 45 2,6746 38,1356 06,2548
180 15000 15 3,0464 38,4750 4,7299
200 13500 15 2,9270 36,7827 6,0260
200 15000 45 3,3641 36,7269 6,9400
180 13500 45 3,3339 38,2748 4,6210
180 15000 15 2,9220 38,2955 06,2556
200 13500 15 3,0624 36,7224 6,5682
200 15000 45 2,9555 36,5620 60,5320
180 13500 45 3,0782 38,0140 4,9691
180 15000 15 3,0782 38,0139 4,5700
200 13500 15 2,6189 36,7828 7,2390
200 15000 45 2,7473 36,6424 6,1124
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180

13500

45

3,3363

38,6952

5.8671

180

15000

15

3,3972

38,6951

5,8671

Module de Young en fonction de température; Pression; Temps

Tableau B-2 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Niveau|Température Pression Temps
1 9,772 9,670 19,662
2 9,568 9,670 19,678
Delta 0,204 0,000 10,016
Rang |1 3 2

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit

temperature
9.80

9,75

9,70

965

Moyenne de Rapports signal/bruit

9,60

180 200

Signal/bruit ; Préférer plus grand

Moyennes des données

Pression

13500 15000

15

Temps

45

Figure B-1. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Tableau B-3 : Analyse de la variance

SomCar|CM Valeur |Valeur
Source DL |ajust  |ajust F dep
Température|1 [0,01966 |0,019663|0,30 0,592
Pression 1 10,00217 (0,002169/0,03 0,858
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Temps 1 10,00009 |0,000086|0,00 0,972
Erreur 16 |1,05315 10,065822
Total 19 11,07507

Contrainte max en fonction de température; Pression; Temps

Tableau B-4 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Niveau Température Pression Temps

] 31,67 31,46 31,47
2 31,28 31,49 |31,48
Delta 0,39 0,04 0,01
Rang |1 2 3

W
72
~

3115

314

Moyenne de Rapports signal/bruit

312

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
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Figure B-2. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B
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13500

Tableau B-5 : Analyse de la variance
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15000
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SomCar|CM Valeur |Valeur
Source DL|ajust  |ajust F dep
Température 1 |13,8403 13,8403 (206,00 {0,000
Pression 1 10,1353 10,1353 2,01 0,175
Temps 10,0030 |0,0030 0,05 0,834
Erreur 16 [1,0750 10,0672
Total 19 15,0535

Allongement en fonction de température; Pression; Temps

Tableau B-6 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Niveau Température Pression Temps
1 14,69 15,74 |15,75
2 16,37 15,33 |15,32
Delta |1,68 0,41 0,43
Rang |1 3 2

Moyenne de Rapports signal/bruit

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
Moyennes des données

temperature

165

160

15.5

15.0

145
180

O

Figure B-3. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

nal/bruit ; Préférer plus grand
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200
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Tableau B-7 : Analyse de la variance

Pression

15000

Temps

45
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SomCar|CM Valeur |[Valeur
Source DL |ajust  |ajust F dep
Température/1 [6,1264 16,1264 19,60 0,007
Pression 1 10,4355 10,4355 0,68 0,421
Temps 1 10,7880 (0,7880 |1,23 0,283
Erreur 16 [10,2117 0,6382
Total 19 17,5616

B-2 Les échantillons de traction 20%

Tableau B-8 : Résultats des échantillons de traction 20%

Température | Pression Temps Module de | Contrainte | Allongement
Young max
200 13500 15 2,2506 30,4030 12,0820
200 15000 45 2,1548 29,7027 15,5540
180 13500 45 2,2409 29,9041 16,2157
180 15000 15 2,2244 29,6633 15,1963
200 13500 15 2,2247 30,5628 13,2883
200 15000 45 2,1676 29,7825 13,2500
180 13500 45 2,1963 29,5441 15,1500
180 15000 15 2,1151 29,8230 14,1068
200 13500 15 2,4623 30,5025 13,5268
200 15000 45 2,1095 29,1828 14,7710
180 13500 45 2,0541 29,7431 15,8045
180 15000 15 2,3160 29,6620 13,8290
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200 13500 15 2,2829 30,4240 14,4000
200 15000 45 2,1833 29,1828 14,7706
180 13500 45 2,1833 29,1828 14,7710
180 15000 15 2,2128 29,7400 13,1400
200 13500 15 2,2047 30,5800 13,2700
200 15000 45 2,2759 30,1634 13,9000
180 13500 45 2,0387 29,3230 17,2956
180 15000 15 2,2813 30,2630 14,1819

Module de Young en fonction de Température; Pression; Temps

Tableau B-9 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit

15620

Niveau Température|/Pression|Temps
1 6,777 6,879 7,056
2 6,956 6,854 16,677
Delta (0,179 0,025 10,378
Rang |2 3 1
Moyennes des données
J Temperature Pression
&
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% o
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Figure B-4. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Tableau B-10 : Analyse de la variance

SomCar CM Valeur |Valeur
Source DL |ajust ajust F de p
Température|l 10,010279 0,010279|1,44 0,247
Pression 1 10,000478 0,000478|0,07 0,799
Temps 1 10,047084 0,047084/6,61 0,021
Erreur 16 10,114046 0,007128
Total 19 10,171886

Contrainte max en fonction de Température; Pression; Temps

Niveau Température Pression| Temps
] 29,45 29,55 129,59
2 29,55 29,46 29,42
Delta 0,10 0,09 0,17
Rang |2 3 |

Tableau B-11 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
Moyennes des données
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Figure B-5. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Tableau B-12 : Analyse de la variance

SomCar|CM Valeur |Valeur
Source DL|ajust |ajust F dep
Température|l [0,6618 [0,66181 |7,93 0,012
Pression 1 10,4512 10,45118 (5,41 0,034
Temps 11,7478 |[1,74779 (20,95 0,000
Erreur 16 (1,3349 10,08343
Total 19 14,1957

Allongement en fonction de Température; Pression; Temps

Tableau B-13 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit

Signalfbruit : Préférer plus grand

Pression

Niveau|Température|Pression Temps
1 23,46 23,20 122,70
2 22,80 23,05  |23,56
Delta (0,65 0,15 0,86
Rang |2 3 1
Moyennes des données
.. Temperature
—E 234 A
cg; 23 \ \ .
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Figure B-6. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Tableau B-14 : Analyse de la variance

SomCar|CM Valeur |Valeur
Source DL |ajust  |ajust F de p
Température/1 |5,9167 [5,9167 7,89 0,013
Pression 1 10,4818 |0,4818 0,64 0,434
Temps I 10,4565 (10,4565 (13,95 0,002
Erreur 16 [11,9953 |0,7497
Total 19 (28,8502

B-3 Les échantillons de traction 10%

Tableau B-15 : Résultats des échantillons de traction 10%

Température Pression Temps Module de | Contrainte max
Young
200 13500 15 1,5741 21,9898
200 15000 45 1,4400 22,5313
180 13500 45 1,4869 23,4156
180 15000 15 1,5215 23,0940
200 13500 15 1,5592 22,1910
200 15000 45 1,4546 22,3303
180 13500 45 1,5372 23,2331
180 15000 15 1,6416 23,2948
200 13500 15 1,6151 23,7156
200 15000 45 1,4822 22,3160
180 13500 45 1,4451 23,2331
180 15000 15 1,4809 23,2332
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200 13500 15 1,7628 21,6469
200 15000 45 1,5693 22,0293
180 13500 45 1,4364 23,7551
180 15000 15 1,7248 23,1440
200 13500 15 1,8624 22,6719
200 15000 45 1,9229 21,9096
180 13500 45 1,6324 22,8536
180 15000 15 1,4595 23,3343

Module de Young en fonction de Température; Pression; temps

Tableau B-16 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Niveau Température Pression/ Temps
1 3,689 3,977 14,129
2 4,106 3,818  [3,666
Delta (0,417 0,159 10,463
Rang |2 3 1

Figure B-7. Graphique des cffets principaux pour le rapport S/B
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Tableau B-17 : Analyse de la variance

SomCar CM Valeur |Valeur

Source DL |ajust ajust F de p
Température 0,038395 0,038395|1,98 0,178
Pression 1 10,002296 0,002296/0,12 0,735

—

Temps 1 10,031593 0,031593/1,63 0,220
Erreur 16 10,309750 0,019359
Total 19 10,382035

Contrainte max en fonction de Température; Pression; temps

Tableau B-18 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Niveau Température Pression| Temps
1 27,33 27,18 |27,16
2 26,97 27,13 127,14
Delta 0,36 0,05 0,02
Rang |l 2 3

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
Moyennes des données

Temperature Pression temps

Moyenne de Rapports signal/bruit
" W
N

189 200 13500 15000 15 45

Sigral/brust ; Préférer plus grand

Figure B-8. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B
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Tableau B-19 : Analyse de la variance

SomCar|/CM Valeur |Valeur
Source DL|ajust  |ajust F de p
Température 4,28656 14,28656 (20,82 0,000
Pression 1 10,11084 (0,11084 |0,54 0,474

f—

Temps 1 10,02510 |0,02510 |0,12 0,732
Erreur 16 |3,29470 0,20592
Total 19 17,71720
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Résultats expérimentaux : Rapport signal/bruit, d’analyse de variance et le

Annexes C

graphique des effets principaux pour le rapport S/B pour les échantillons d’Izod

C-1 : Les échantillons d’Izod 40%

Tableau C-1 : Résultats des échantillons d’Izod 40%

Température Pression Time Energie
200 13500 15 4,51
200 15000 45 4,44
180 13500 45 4,59
180 15000 15 4,64
200 13500 15 443
200 15000 45 3,81
180 13500 45 4,48
180 15000 15 4,59
200 13500 15 4,11
200 15000 45 3,59
180 13500 45 4,33
180 15000 15 4,77
200 13500 15 4,01
200 15000 45 3,51
180 13500 45 431
180 15000 15 4,69
200 13500 15 4,32
200 15000 45 3,52
180 13500 45 4,54
180 15000 15 4,89
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Energie en fonction de Température; Pression; Time

Tableau C-2 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Niveau|Température Pression Time
1 13,21 12,78 |13,03
2 12,02 12,45 12,20
Delta |1,20 0,33 0,83
Rang |1 3 2

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
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132 2
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Figure C-1. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Moyennes des données

Pression
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Tableau C-3 : Analyse de la variance

SomCar|CM Valeur Valeur
Source DL ajust  |ajust F dep
Température|1 |1,55682 |1,55682 (27,38 10,000
Pression 1 10,06962 0,06962 1,22 0,285
Time 1 1]0,73728 0,73728 (12,97 0,002
Erreur 16 10,90976 (0,05686
Total 19 |3,27348

Time

45
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C-2 : Les échantillons d’ Izod 30%

Tableau C-4 : Résultats des échantillons d’Izod 30%

Température Pression Temps Energie
200 13500 15 4,81
200 15000 45 4,54
180 13500 45 4,72
180 15000 15 5,54
200 13500 15 5,19
200 15000 45 4,54
180 13500 45 4,72
180 15000 15 5,02
200 13500 15 5,28
200 15000 45 3,92
180 13500 45 4,15
180 15000 15 5,16
200 13500 15 4,88
200 15000 45 4,42
180 13500 45 4,32
180 15000 15 4,98
200 13500 15 4,97
200 15000 45 3,87
180 13500 45 4,38
180 15000 15 5,20

Energie en fonction de Température; pression; temps

Tableau C-5 : Réponses pour les rapports signal/bruit
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Niveau|Température Pression| Temps
] 13,61 13,48 |14,14
2 13,26 13,39 |12,73
Delta 10,35 0,09 1,40
Rang |2 3 1

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit

Moyennes
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Moyenne de Rapports signal/bruit
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Figure C-2. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Tableau C-6 : Analyse de la variance

des données

pression

15000

SomCar|/CM Valeur |Valeur
Source DL |ajust  |ajust F dep
Température|l [0,15665 (0,15665 2,35 0,145
Pression 1 10,00264 0,00264 (0,04 0,845
Temps 1 (2,77512|2,77512 41,66 (0,000
Erreur 16 11,06588 [0,06662
Total 19 14,00029

temps

45
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C-3: Les échantillons d’Izod 20%

Tableau C-7 : Résultats des échantillons d’Izod 20%

Température Pression Temps de maintien | Energie
200 13500 15 5,04
200 15000 45 4,64
180 13500 45 5,17
180 15000 15 5,61
200 13500 15 4,67
200 15000 45 4,92
180 13500 45 4,90
180 15000 15 5,07
200 13500 15 5,44
200 15000 45 4,69
180 13500 45 5,06
180 15000 15 4,89
200 13500 15 5,26
200 15000 45 4,78
180 13500 45 5,01
180 15000 15 5,72
200 13500 15 4,77
200 15000 45 4,83
180 13500 45 5,01
180 15000 15 5,36

Energie en fonction de Température; Pression; temps de maintien

Tableau C-8 : Réponses pour les rapports signal/bruit
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Temps
de

Niveau Température Pression maintien
1 14,26 14,01 14,24

2 13,78 14,03 13,80
Delta 0,47 0,02 0,45
Rang |l 3 2

142

131

Moyenne de Rapports signal/bruit

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
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Figure C-3. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Pression

13500

Tableau C-9 : Analyse de la variance

15000

temps de maintien

SomCar CM Valeur |Valeur
Source DL |ajust |ajust F dep
Température 1 10,38088 |0,380880(6,10 0,025
Pression 1 1]0,00162 0,001620/0,03 0,874
Temps de|l [0,39762 |0,3976206,37 0,023
maintien
Erreur 16 10,99840 10,062400
Total 19 |1,77852

45
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C-4: Les échantillons d’lzod 10%

Tableau C-10 : Résultats des échantillons d’Izod 10%

Température Pression Temps Energie
200 13500 15 4,12
200 15000 45 4,01
180 13500 45 3,86
180 15000 15 4,72
200 13500 15 3,84
200 15000 45 3,60
180 13500 45 4,41
180 15000 15 4,45
200 13500 15 4,16
200 15000 45 4,05
180 13500 45 4,34
180 15000 15 4,20
200 13500 15 3,93
200 15000 45 3,66
180 13500 45 3,80
180 15000 15 4,21

Energie en fonction de Température; Pression; Temps

Tableau -11 : Réponses pour les rapports signal/bruit

Niveau|Température|Pression Temps
] 12,52 12,13 12,44
2 11,84 12,23 11,92
Delta (0,68 0,10 0,53
Rang |I 3 2
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Moyenne de Rapports signal/bruit
L

Graphique des effets principaux pour Rapports signal/bruit
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Figure C-4. Graphique des effets principaux pour le rapport S/B

Tableau C-12 : Analyse de la variance

200

Moyennes des donnees

12500

Prussion

Temps

SomCar|CM Valeur |Valeur
Source DL |ajust  |ajust F dep
Température|l |0,42903 0,42903 |7,20 0,020
Pression 1 ]0,01210 (0,01210 /0,20 0,660
Temps 1 10,22563 10,22563 |3,79 0,075
Erreur 12 10,71465 10,05955
Total 15 11,38140
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