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R~s~m~-Les facteurs thermodynamiques intervenant au cours de l'injection conduisent/t une structure 
complexe de polym6res cristallins. Cette &ude traite des relations entre la microstructure du poly- 
oxym&hyl~ne inject6 et certaines propri~t~s thermom~caniques. Des variations structurales dans 
l'6chantillon par rapport au point d'injection ont +t~ mises en 6vidence, ce qui conduit/t une anisotropie 
des caract6ristiques m~caniques. Ainsi un module de d6formation en 2 6tapes, microfissuration inter- 
lamellaire puis rotation-glissement des lamelles, permet d'expliquer l'influence de la microstructure sur le 
comportement en traction. Par aiUeurs, la microstructure apparait plus d+pendante de la temperature du 
moule que d'autres param~tres d'injection. 

INTRODUCTION 

Cette &ude a pour but d'analyser l 'anisotropie struc- 
turale due aux facteurs thermom6caniques de trans- 
formation et de d6finir son incidence sur certaines 
propri6ti6s d 'une plaque inject6e en polyoxy- 
m6thyl~ne (POM). 

Les travaux consacr6s d la microstructure des 
pi~ces inject~es en POM 6tant peu nombreux [1-3] 
nous avons tenu compte d'6tudes r6alis6es sur 
d'autres polym~res semi-cristallins [4] (poly6thyl~ne 
[5-7], polypropyl~ne [8-13] et polyisobutyl6ne [14]) 
pour, dans la mesure du possible, orienter et inter- 
pr&er nos propres travaux. 

Les donn~es de littbrature s'av6rent en effet diffi- 
ciles d exploiter, en raison du type de m&hode 
d'analyse utilis~e et de I'impr6cision sur les param~- 
tres thermom6caniques de mise en ~euvre. Ainsi, 
chaque auteur utilise sa propre g6om&rie d'empreinte 
d'injection, empreinte parall616pip6dique avec un 
[1,5] ou deux points d'injection [8], avec seuil 
d'injection en nappe [12], ou empreinte pour ~prou- 
vettes d'essais de r~silience [9, 10, 14], sans toujours 
pr~ciser les conditions de moulage. 

PREPARATION DES ECHANTILLONS 

Le polym+re utilis~ est un POM industriel type DELRIN 
507 de masse mol+culaire moyenne en hombre 45.000, 
fabriqu~ par la Soci&+ Du Pont De Nemours. 

Les pi~ces qui ont servi /L notre &ude ont ~t~ inject6es 
d'une part ~ l'aide d'une presse standard type ANKER A 
8, de 250 kN de force de fermeture, et d'autre part, ~i l'aide 
d'une presse CODIM DK fi commandes par micropro- 
cesseur (type module 5), 1000kN de force de fermeture. 

11 s'agit de plaques parall~l~pip+diques de 
40 × 130 x 1,5 mm et d'+prouvettes de traction normalis+es 
(ISO) de 1,5 et 3,6 mm d'6paisseur. 

Les param~tres de raise en ~euvre ont +t~ d6finis au d~part 
en respectant le diagramme thermodynamique Pression 
Volume Temperature (PVT) pour l'ensemble des moulages. 

Par ailleurs, les barreaux parall~l+pip+diques ont +t+ 
inject+s tant6t totalement, tant6t partiellement (~chantillon 
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"incomplet") pour +tudier l'effet de la pression et de 
l'~coulement de la mati6re sur la microstructure. 

TECHNIQUES D'ANALYSE 

Quatre m&hodes d'investigations ont ~t~ retenues, 
il s'agit: 

---de l 'analyse enthalpique diff6rentielle, 
- - d e  la microscopie optique et 61ectronique d 

balayage, 
~ e  l 'analyse spectrophotom&rique par dichro- 

i'sme infrarouge, 
- - e t  de l'6tude dynamom6trique traction- 

allongement. 

Ce choix a permis d'6tudier plus particuli6rement 
sur une plaque inject6e la morphologie, l 'orientation 
des cha[nes et le taux de cristallinit& La position et 
les dimensions des 6chantillons qui ont servi dans 
cette 6tude pour mettre en 6vidence l 'anisotropie sont 
d6finies Fig. I. 

Ainsi l '6chantillon 2 (Fig. 1), coup6 dans toute 
l'6paisseur de la plaque (axe oz), est ensuite d6coup6 
en films minces parall61es d la surface et pr6sentant 
des 6paisseurs d 'environ 40 pm. 

L'anistropie de la plaque a 6t6 &udi6e en traction 
sur des 6prouvettes normalis6es de type H3, d6- 
coup6es par fraisage. 

Parall61ement une 6tude de microstructure sur 
barres et 6prouvettes de type ISO d 'une part, et des 
essais de traction sur 6prouvettes ISO d'autre part, 
ont servi fi mettre en 6vidence l'influence des param- 
6tres thermom6caniques d'injection (indiqu6s en 
regard sur les figures) sur les propri&6s m6caniques. 

RESULTATS ET DISCUSSIONS 

Etude de l'anisotropie dans une plaque injectbe 

Etude Morphologique par microscopie optique. Les 
observations morphologiques permettent de d61imiter 
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Fig. 1. Position des 6chantillons d6coup6s dans la plaque P inject6e en Delrin 507 pour l'6tude de 
l'anistropie. Conditions d'injection pour la plaque P: T M = 80°C (temp6rature du moule); T l = 200°C 
(temp6rature d'injection, mesur6e au niveau de la derni6re zone de chauffage); P, = 750 bars (pression 
d'injection); Pm= 550 bars (pression de maintien); tm = 15 sec (temps de maintien). V~ = 0,2 m/see (vitesse 

d'injection-valeur approximative). 

quatre zones principales (A, B, C, D) dans 1'6paisseur 
d'une plaque inject6e (Fig. 2). 

La zone A cristalline non-sph6rolitique pr6sente de 
rares noyaux de germination vers la surface du 
moule. L'6paisseur de cette zone passe par un mini- 
mum de 100/tm situ6s vers le centre de la plaque 
(Fig. 3). La zone B lamellaire comporte des lamelles 
parall61es ~i la direction d'injection. C'est une zone de 
cisaillement entre le polym~re d~j~i fig6 et le polym6re 
visqueux encore ~ l '&at fondu. Cette morpbologie est 
comparable ~ celle observt~e par Garber et Clark pour 
des films minces en polyoxym6thyl6ne extrud6 [15]; 
ces auteurs assimilent la structure lamellaire "row 
nucleated" ainsi obtenue aux cristaux "shish-kebab" 
obtenus ~i partir d 'un poly6thyi6ne en solution. Les 
zones A et B non-sph6rolitiques seront dans la suite 
appel6es zones p6riph6riques ou "peau de la pi6ce"). 
La zone C contient des sph6rolites asym6triques dans 
le sens transversal du gradient de tempt~rature et 
applatis perpendiculairement au sens de l'6coulement. 
La zone D est essentiellement form6e de sph6rolites 
non-applatis asym6triques dans le sens du gradient 
thermique. Ces sph6rolites deviennent progressive- 
ment sym6triques vers le centre. Les zones C et D 
sph6rolitiques constituent le "coeur" de la pi6ce. La 
taille des sph6rolites augmente vers l'int6rieur de la 
pi6ce en raison du refroidissement plus lent ~ ce 
niveau, ce qui favorise la croissance. 

La taille des sph6rolites s'accroit dans le sens de 
I'injection de la plaque. On peut estimer que le 
diam&re des organisations cristallines se situe entre 
50 gm (au niveau du seuil) et 130 #m (~ l'extr6mit6 de 
la plaque) pour la zone D, et entre 30 et 50 #m pour 
la zone C (sph6rolites applatis). 

L'6paisseur des zones morphologiques et les dimen- 
sions des organisations cristallines d'une plaque en 
POM variant selon leur position par rapport au seuil 

d'injection (fi cause du gradient thermique et de la 
vitesse d'6coulement) nous 6mettons I'hypoth6se de 
l'existence de 3 r6gions particuli6res: 

- - l a  premi6re se situe pr6s du seuil d'injection; elle 
correspond fi une plus importante sollicitation en 
temp6rature et pression ce qui donne naissance fi une 
structure plus fine; 

- - l a  seconde r6gion est localis6e au centre de la 
plaque 1~ off l'6coulement se d6veloppe ~t vitesse quasi 
constante avec un front de mati6re d'aspect 
parabolique relativement r6gulier; 

- - l a  troisi6me correspond ~i l'extr6mit~ de ia 
p!aque, et est caract6ristique de la fin du remplissage, 
region off la vitesse d'6coulement diminue sensible- 
ment pour s'annuler. 

L'hypoth6se de l'existence de 3 r6gions repose sur 
des consid6rations morphologiques. Ainsi Harry [16] 
et White [17] ont utilis6 la m6me hypoth6se pour 
simuler le remplissage par injection d'une pi6ce paral- 
1616pip6dique. 

Le passage entre ces r6gions se fait d'une mani6re 
continue et leurs fronti6res sont parfois difliciles ~i 
discerner. 

Formation des sph~rolites applatis. Pour expliquer 
la formation des sph6rolites applatis, deux hypoth6- 
ses peuvent ~tre envisag6es: 

(a) l 'applatissement est dfi ~i l'effet de la pression, 
(b) l 'applatissement est li6 au ph6nom6ne d'orienta- 

tion dfi /t l'6coulement "en fontaine" pendant le 
remplissage du moule. Cet 6coulement provoque 
l 'apparition de forces de cisaillement didg6es vers les 
parois de la piece [18], perpendieulairement h la 
direction d'avancement de la mati6re. 

L'examen de la morphoiogie de barreaux remplis 
partiellement montre la m~me structure "peau- 
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Fig. 3. Mise en 6vdence de l'apparition des sphrrolites 
applatis pendant le remplissage (microcoupes sur des bar- 
reaux partiellement remplis/observation en microscopie op- 
tique). T M = 80°C; V i = 0,2m/sec; T i = 210°C. (a) Section 
perpendiculaire sur la direction d'injection. (b) Section 

parallrle/t la direction d'injection. 

coeur" avec des sphrrolites plus drvelopprs dans une 
section perpendiculaire fi la direction d'injection, par 
rapport fi ceux observrs dans une section parallrle 
(Fig. 3). Cela confirme l'incidence de la phase de 
remplissage sur la formation des sphrrolites applatis. 

Orientation par dichroi'sme infrarouge. L'rvolution 
du rapport dichro[que D dans l'rpaisseur de 
l'rchantillon 2 (Fig. 1) drcoup6 au centre d'une 
plaque injectre montre pour la zone A une orienta- 
tion prrfrrentielle des chaines dans un plan perpen- 
diculaire fi la direction d'injection (Fig. 4). 

Cette orientation correspond fi la formation des 
lamelles lors du refroidissement rapide de la matirre 
en contact avec le moule. 

La prrsence de chalnes perpendiculaires fi la 
direction d'injection est d, rapprocher du modrle de 
Clark [1]. 

De mrme, la zone B off se manifeste un fort 
cisaillement lors de l'rcoulement contient des chaines 
perpendiculaires fi la direction d'injection. 

Enfin la zone C, formre des sphrrolites 
asymrtriques applatis et la zone D, constiture de 
sphrrolites non applatis, prrsentent une faible orien- 
tation dans la direction d'injection. 

Taux de cristallinitb par analyse enthalpique diff~r- 
entielle. Le taux de cristallinit6 variable dans 
l'rpaisseur de l'rchantillon crolt de 73 fi 80% entre la 
surface et le centre de la plaque. Paralirlement on 
observe que la temprrature de fusion 6volue dans 

l'rpaisseur suivant les dimensions des lameiles 
cristallines [15]. Ainsi un pr616vement effectu6 au 
voisinage de la surface prrsente un point de fusion 
16grrement infrrieur (iamelles de petites tailles). 

Variation des caract~ristiques en traction. Les 
6prouvettes de type H3 ont 6t6 drcoupres dans des 
plaques inject6es (voir conditions d'injection Fig. 1) 
selon les positions drfinies par le Tableau 1. 

Les essais de traction effecturs sur les 6prouvettes 
drcoupres parallrlement fi la direction d'injection le 
long de l'axe de la plaque d6fini par les rrgions 1-3, 
montrent que la contrainte au seuil d'6coulement est 
plus basse et que l'aliongement fi la rupture est plus 
61ev6 pour les 6chantillons provenant de la rrgion 2 
(Fig. 5a, b). 

Les essais effecturs sur des 6prouvettes pr~levres 
dans le sens perpendiculaire ~ la direction d'injection 
mettant au contraire en 6vidence une structure rigide 
et cassante dans la r~gion 2 de la plaque (contrainte 

la rupture 61ev6e, allongement faible). 
La rrgion 1 prrs du seuil d'injection prrsente les 

caractrristiques mrcaniques les plus faibles. La r~gion 
3 siture ~ I'extr6mit~ de la plaque prrsente la plus 
faible anisotropie par rapport fi la direction de trac- 
tion. 

Mbcanisme de dbformation 
L'examen en microscopie 61ectronique fi balayage 

de la drformation des sph~rolites nous a permis 
d'observer l'apparition de fissures interlamellaires 
de trrs faibles drformations (Fig. 6) suive par le 
drbut de rotation des lamelles vers une direction 
parall~le ~, la force de traction (la coupe a &6 rralisre 
au centre d'une 6prouvette ISO, apr~s relachement de 
l'effort de traction et perpendiculairement au sens 
d'rcoulement). 

Ce mrcanisme de drformation inititale en deux 
&apes est compl&6 par l'&irement et le glissement des 
lamelles toujours parall~lement ~i la force de traction. 
Cet 6tirement ("d6chirure" des lamelles) se manifeste 
plus particulirrement pour des temprratures su- 
p~rieures fi 80°C. 

De plus, nous avons pu vrrifier que le comporte- 
ment d'une plaque injectre est la rrsultante du com- 
portement sp6cifique de chaque zone (cf. Tableau 1): 

Au milieu de la plaque injectre (rrgion 2), il existe 
une zone B de fort cisaillement qui favorise la drfor- 
mation parall~lement ~ la direction d'injection. Cette 
structure s'avrre rigide et cassante pour une sollici- 
tation perpendiculaire fi la direction d'injection 
(allongement fi la rupture plus faible). 

La rrgion zone 3 qui correspond fi la fin du 
remplissage pr6sente une certaine isotropie pour les 
directions parall~les et perpendiculaires fi l'injection. 

Ce mrcanisme est applicable fi l'interprrtation des 
rrsultats obtenus fi partir des 6prouvettes ISO 
d'rpaisseurs diffrrentes (1,2 et 3,6 mm). L'~prouvette 
plus 6paisse prrsente un coeur sphrrolitique plus 
drvelopp6 et en consrquence une zone lamellaire 
relativement moins importante. L'allongement fi la 
rupture est plus faible que dans le cas d'une 6prou- 
vette fine. On met ainsi en &idence l'importance 
relative des 6paisseurs peau-coeur. 

Influence de la tempbrature ( T M )  du moule 

Nous avons inject6 des plaques de 1,5mm 
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Tableau 1. Evolution des caract6ristiques en traction en fonction de la position des 
6prouvettes darts la plaque P (6prouvettes H3 1-10) 

Eprouvette Position dans a, ~s O'r (r 
num~ro la plaque (MPa) (%) (MPa) (%) 

I - - . F - ~  centre 41,1 19,2 40,4 444,7 
/ / ID (0,54) (0,7) (I ,8) (3,7) 

2 . ._.~"~ centre 53,13 11,3 41,15 70 
45 ID (0,62) (0,6) (1,5) (2,5) 

3 __.[--~ centre 51,20 13,0 43,89 30,2 
• ID (0,57) (0,6) (1,6) (2,0) 

4 . . . [ - ~  centre cot+ 39,91 20,2 36,55 320,8 
,'/ID (0,70) (0,8) (1.5) (1.9) 

5 ....[--"~ 1D 44,69 15.4 39,02 70.3 
(0,69) (0,9) (1,8) (2,7) 

6 . . . [ - ~  c6t/~ 42,80 18,3 36,80 122.7 
//ID (0,50) (0,6) (I,7! (2,1) 

7 . . . .~--]  seuil 45,60 12,1 40,22 7(I,3 
/ / ID (0,66) (0,7) (I,8) (3.01 

8 .._~---'-] seuil c6te 47,10 20,1 42,10 6(I,I 
ID (0,94) (0,7) (1,3) (2,5) 

9 ---~[~R L I D  44,90 14.0 39,5 47,2 
(0,72) (0,7) (1,3) (2,5) 

10 ---*[T~ seuil 42,60 10,3 37,2 40,3 
L I D  (0,79) (0,6) (I,7) (2,1) 

Conditions de traction: temperature T = 80' C; vitesse de traction 5 mm ×mn ~, distance 
entre les rep~res Lo = 15 mm. 

Notations: a s (MPa): constrainte au seuil d'6coulement; a T (MPa): contrainte ~ la rupture; 
~ (%): allongement au seuil; q (%): allongement fi la rupture. 
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Fig. 6. Aspect MEB d'une 6prouvette ISO de 3,6 mm d'dpaisseur en Delrin 507 pour un allongement en 
traction E = 3,6% (qui correspond fi un allongement r6el apr6s relfichement de l'effort E* = 3,2%). 

d '6paisseur pour  2 temp6ratures  de moule: 80 ° et 
120°C et ainsi mis en 6vidence la d iminu t ion / t  la fois 
de i '6paisseur de peau et de la taille des sph&oli tes  ~i 
coeur  lorsque T m augmente  (Fig. 7a, b). 

La pr6sence de sph6rolites de plus grande taille ~i 
80 ° peut  6tre l i6e/t  la cin6tique de cristall isation qui 
dans  le cas du  P O M  atteint  une vitesse maximale  de 
croissance vers 80°C. 

La  taux de cristallinit6 croit  avec la temp6rature  du 
moule  et d6pend de la vitesse de refroidissement 
locale de la pi6ce inject6e. Ainsi, sur le Tableau 2, on 

remarque  que pour  T m = 120°C le taux de cristallinit6 
est le plus fort  et qu'i l  passe par  un max imum au 
centre de la plaque. 

L' influence de la temp6rature  du moule sur le 
compor tement  en t ract ion par  rappor t  ~, la direct ion 
de d6format ion  dans  des plaques inject6es /t deux 
temp6ratures  du moule diff6rentes est pr6sent6e sur la 
Fig. 8. On remarque  que l ' augmenta t ion  de T m 
condui t  ~i une augmenta t ion  de la cont ra in te  et de 
l ' a l longement  a la rupture,  quelle que soit la direct ion 
de l'effort. Cette var ia t ion est li6e aux taux de 

Fig. 7. Variation des zones morphologiques avec la tempdrature du moule dans des plaques injectdes-- 
sections parall61es ~ la direction d'injection (visualis6es en microscopie optique). Param6tres d'injection: 
(a) T M = 80°C; (b) T M = 120°C. P~ = 1200 bars; P~ = 800 bars; V i = 45 mrn/sec; t M = 25 sec; T~ = 215°C 

pour (a) et T 1 = 195°C pour (b). 
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Ainsi, ce palier se situe ~i t m de l 'ordre de 17 see 
pour  une pi6ce de 1,5 mm d'6paisseur et de 27 sec 
pour  une pi6ce de 3,6 mm. 

cristallinit6 plus 616v6 et aux zones sph6rolitiques plus 
d6veloppdes. 

Influence de la pression 

L ' a u g m e n t a t i o n  de la p ress ion  d ' i n j ec t i on  PI d a n s  
un  r a p p o r t  c o n s t a n t  avec  la p ress ion  de m a i n t i e n  ,a M 
(PM/P~ compr i s e  en t r e  0,65 et 0,70) c o n d u i t  ~i une  
faible d i m i n u t i o n  de la c o n t r a i n t e  ~ la r u p t u r e  et  ~i 
une  a u g m e n t a t i o n  de I ' a l l o n g e m e n t  fi la rup tu re ,  la 
compac i t6  du  po lym6re  6 tan t  am61ior6e (Fig.  9). 

La  m i c r o s t r u c t u r e  p e a u - c o e u r  observ6e  en  mic ro -  
scopie  o p t i q u e  n ' e s t  pas  modif i6e  darts  les c o n d i t i o n s  
de l 'exp6rience.  

Influence du temps de maintien en pression 

L'accroissement du temps de maintien en pression 
tm c o n d u i t  ~i l ' a u g m e n t a t i o n  de la c o n t r a i n t e  et  de 
l 'al longement ~i la rupture, jusqu'~i un palier, fonction 
de l '6paisseur des pi6ces (Figs 10 et l l). 
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Fig. 10. Influence du temps de maintien en pression t m sur 
les caract6ristiques en traction (6prouvettes type ISO 1,5 mm 

d'6paisseur en Delrin 507). 

Tableau 2. Taux de eristallinit6 global pour T~ = 120"C et T i = 80~'C (analyse DSC, 
AT = 40'~C/mn) 

Taux de cristallinit6 global (%) 

I 2 3 
R,~f6rence plaque (Pr6s du seuil) (Centre) (Fin d'injection) 

A (T M = 120 C) 79,0 91,7 79,9 
B (T M = 80 C) 74,7 76,4 74,4 
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Fig. 11. Influence du temps de maintien en pression t m sur 
les caract6ristiques en traction (~prouvettes type ISO de 

3,6 mm d'~paisseur en Delrin 507). 

Influence de la vitesse d'injection 

L'accroissement de la vitesse d'injection V i conduit 
une distribution plus large de la taille des sph6rolites 

au coeur des pi6ces, sans modifier sensiblement, ni 
l '6paisseur des diff6rentes zones morphologiques,  ni 
les caract6ristiques en traction dans la gramme des 
param&res 6tudi~s. 

Pour des vitesses d'injection plus grandes 
V~ > 40 cm/sec on remarque une faible augmentation 
de l 'allongement fi la rupture; les autres caract6ris- 
tiques en traction sont invariables, 

CONCLUSION 

Les param6tres thermodynamiques et m6caniques 
de l 'injection influence directement l'6tat structural 
d 'un polym6re semi-cristallin comme le POM. Ainsi 
nous avons pu mettre en 6vidence une microstructure 
peau-coeur  complexe, variable le long d 'une pi6ce 
inject6e compte tenu de l '6coulement de la mati6re. 
Cette variation a 6t6 associ~e d l 'anisotropie des 
caract6ristiques en traction au sein d 'une m6me pi6ce. 

Le m6canisme de d6formation en traction du coeur 
sph~rolitique des 6prouvettes en POM fait ap- 
pararaltre dans un premier temps une microfissura- 
tion interlamellaire qui conf6re une certaine mobilit6 
aux lameiles, puis une rotation et un glissement de 
celles ci. Dans une pi6ce inject6e, l'existence d'une 
zone de fort cisaillement facilite la d6formation dans 
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ie cas d 'un effort parall61e fi la direction d'injection et 
conduit fi un comportement  rigide et cassant darts le 
cas d 'une sollicitation en traction perpendiculaire- 
ment fi la direction d'injection. 

La temp6rature du moule intervient aussi bien sur 
le rapport  entre les 6paisseurs de la peau et du coeur 
que sur le taux de cristallinit6 ou la taille des organ- 
isations supramol6culaires, les propri&6s me6aniques 
sont ici une r6sultante de ces variations. 

Dans la gamme relativement &roite des param6tres 
de nos essais, la pression d'injection, le temps de 
maintien en pression et la vitesse d'injection ne 
conduisent qu'fi de faibles variations des caract6ris- 
tiques m6caniques sans modifications sensibles de la 
microstructure. 
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A~traet--Thermodynamic factors acting during injection moulding lead to complex crystalline polymer 
microstructure. This study deals with injected polyoxymethylene microstructure and some thermo- 
mechanical properties. Microstructural variations are observed throughout injection flow, and lead to 
anisotropic mechanical properties. A two step strain model, with interlamellar microfractures followed 
by rotation and sliding of lamellae, is proposed to explain the influence of microstructure on stress/strain 
polymer behaviour. Furthermore, microstructure seems to be more dependent on mould temperature than 
on other injection parameters. 


