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R6sum6--Le but de ce travail, portant sur l'injection de composites ~ matrice polypropyl6ne renforc6e de 
fibres de verre courtes, est d'6tudier les relations qui peuvent exister entre: 

• certaines compositions de matrice et d'ensimage et certains param6tres d'injection 
• les distributions de longueurs de fibres dans des 6prouvettes moul6es par injection 
• les caract6ristiques m6caniques associ6es. 

Nous avons montr6 que: 

(1) Quand les diff6rents polypropyldnes utilis6s comme matrice ont des viscosit6s comparables a l'&at 
non renforc6, leur nature a peu d'influence sur les distributions de longueurs de fibres dans les 
pi6ces moul6es par injection. 

(2) A l'oppos6, la composition de l'ensimage recouvrant les fibres a une grande influence sur les 
distributions de longueurs de fibres dans les pi6ces moul6es par injection: l'incorporation d'un 
agent de couplage de type aminosilane + polypropyl6ne modifi6 anhydride mal6"ique dans 
l'ensimage entraine toujours un accroissement des longueurs moyennes de fibres et une r6duction 
de la dispersion en longueur. 

(3) La modification de certains paramdtres d'injection tels que la vitesse de vis, la temp6rature du 
fourreau ou le niveau de contrepression entraine toujours une variation logique des longueurs 
moyennes de fibres mais: 

• quand les fibres sont ensim6es sans agent de couplage, une r6duction de longueur est toujours 
accompagn6e d'une r6duction des caract6risitiques m6caniques 

• a l'oppos6, quand un agent de couplage de type aminosilane + polypropyl6ne modifi6 
anhydride m,al6ique est incorpor6 dans l'ensimage, la corr61ation entre longueur moyenne des 
fibres et caract6risitiques m6caniques est beaucoup moins 6vidente. Ce ph6nomdne a 6t6 
interpr6t6 en termes de modifications structurales ~ l'interphase entre matrice polypropyl6ne 
et fibres de verre. 

I. INTRODUCTION 

Les besoins sans cesse croissants  de l ' Industr ie  en 
mat6r iaux devant  satisfaire fi des exigences de plus en 
plus s6v6res/t  des cofits de plus en plus r6duits, ont  
condui t  au d6veloppement  r6cent d ' un  certain nom- 
bre de mat6r iaux parmi  lesquels on peut  citer les 
composi tes  ~ matrice thermoplas t ique  renforc6e de 
fibres de verre courtes. 

Le renforcement  par  des fibres de verre courtes 
permet  souvent  d'am61iorer consid6rablement  cer- 
taines caract6ristiques de la matrice de d6part  telles 
que la stabilit6 dimensionnel le  apr6s moulage,  le 
module  et les contra in tes  admissibles et ceci tout  en 
conservant  la possibilit6 d 'uti l iser le moulage  par  
injection comme moyen  de mise en oeuvre en 
produc t ion  de grande s6rie. 

De nombreux  t ravaux th6oriques ou exp6rimen- 
taux ont  mont6  que les caract6ristiques m6caniques 
de ces composi tes  d6pendent  for tement  des longueurs  
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de fibres renforqantes et que ces longueurs  d6pendent  
elles m6mes des condi t ions  de mise en oeuvre. 

Dans  un article pr6c6dent, nous  avions fait le 
poin t  sur les m&hodologies  utilisables pour  mesurer  
les longueurs de fibres fi l ' int6rieur de composi tes  fi 
matr ice Polypropyl6ne (PP) renforc6e de 30% en 
poids de Fibres de Verre Courtes  (FVC) [!]. 

Nous  avions n o t a m m e n t  mis en 6vidence le fait que 
la taille de la zone explor6e a une influence consid6r- 
able sur ia fiabilit~ et la repr~sentativit6 des r6sultats 
obtenus.  

Nous  avions vu 6galement que les popula t ions  de 
fibres peuvent  ~tre caract6ris6es par  laeurs iongueurs 
moyennes: 

~ l i • n i 

en nombre:  t , , -  i 
Y, ni 
i 
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Tableau I. Caract6ristiques des deux PP utilis6s 

Homopolym6re Copolym6re 

Masses mol6culaires 
M, 40.000 40.200 
M w 140.000 192.000 
M,/M. 3,49 4,76 

Melt flow index (dg/min) 
230C et 21,6N 17 14 
230"C et 50N 58 60 
190"C et 50N 24 23 

(n~ est le nombre  de fibres de longueur  1~) 
ou en Iongueur: 

E l l ' n ,  
L / ~  i 

Y,z,.n, 

et leurs dispersit6s: No. 1: 

disp. 1 -  
Lt - L.  

L,  

ou dispersit6 No.  2: 

Ecart - type 
disp. 2 -  

L,  

Darts cet article, nous  nous p r o p • s o n s  de carac- 
t6riser les popula t ions  de fibres fi l ' int6rieur 
d '6prouvet tes  moul6es par  injection et de pr6ciser 
quelles relations existent entre: 

• la composi t ion  du mat6r iau  (matrice et ensim- 
age) 

• les condi t ions de mise en oeuvre (pararnktres 
d'injection ) 

• les longueurs de fibres 
• les caract6ristiques m6caniques. 

2. INJECTION EN CONDITIONS STANDARD 

2.1. Param~tres ~tudi~s 

Les param&res  que nous  avons 6tudi6s lors du 
moulage par  injection en condi t ions  s tandard  sont: 

(1) La composi t ion du composite:  
• Na ture  de la matrice: polypropyl6ne 

homopolym6re  (PP) ou alliage poly- 
propyl6ne (PP: 86%) + poly6thyl6ne 
(PE: 3%)  + 61astom~re &hyl~ne-  
propyl6ne (EPR: 11%). 

- ~  ~so~ ..... ~ i - - /  

I I I~lJl I~1 I~1~1 I ~ ~- I I  . . . . .  ' i . o '  . . . . .  

~j_~ barroau 10x4 I 

Fig. I. Moule grappe (cotes en mm). 

• Na ture  de l 'ensimage recouvrant  les 
fibres: pr6sence ou absence parmi  les 
diff6rents const i tuants  de l 'ensimage 
d ' un  agent  de couplage Aminosi lane + 
PP modifi6 anhydr ide  mal6ique ayant  
pour  r61e d 'am6liorer  la tenue 
m6canique de I ' interface P P - F V  en 
modif iant  ch imiquement  l ' interphase.  

• Le taux de fibres &ait  fix6 fi 30% en 
poids. 

(2) La temp6rature  de moule: 20 ou 50°C. 

Les caract6ristiques principales des deux matrices 
sont  indiqu6es dans  le Tableau 1 ci-apr6s. 

Comme d6jfi indiqu6 dans  [1], nous avons identifi6 
les diff6rents mat6r iaux grace ~i un syst6me de r6f6r- 
ences a lpha-num6riques  compos6es de trois blocs de 
chiffres et lettres. 

• Le premier  bloc indique la nature  de la matrice: 
H: iPP Homopolym6re  
C: m61ange PP + PE + EPR ("Copoly-  

m6re").  
• Le second bloc indique le taux de fibres et la 

na ture  de l 'ensimage: 
30EC: 30% en poids de FVC ensim~es avec 

agent  de couplage 
30NR: 30% en poids de FVC ensim6es sans 

agent de couplage. 
• Le troisi~me bloc pr6cise les condi t ions  de mise 

en oeuvre: 
I20: Inject ion en condi t ions  s tandard  dans  

un moule 5, + 2 0 ° C  

Vis 

Fourreau: profil 
de temp6rature 

Tableau 2. Param6tres d'injection standard 

Diam6tre: 

Vitesse: 

38 mm 

zone I (alimentation): 
zone 2: 
zone 3: 
zone 4: 
zone 5 (buse): 

50 T/min 

Temperature effective de la mati~re inject~e: 
Temp6rature du moule: 
Contre pression: 
Vitesse d'injection: 
Temps de remplissage du moule: 
Pression & temps de maintien: 
Temps de refroidissement: 
Dur6e totale d'un cycle: 

180 C 
200"C 
220'C 
230r'C 
230 'C 

236 ~ 237"C 
20 et 50"C 

20 bars 
9,1 cm~/sec 

4,4 sec 
800 bars. 15 sec 

40 sec 
72 sec 
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Tableau 3. Param&res caract6ristiques des longueurs de fibres pour les ~prouvettes inject6es dans le moule 
grappe en conditions standard 
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H.30EC H.30NR C.30EC C.30NR 

L, (mm) T 'moule = + 20"C 0,545 0,357 0,525 0,363 
T moule = + 50"C 0,528 0,418 0,544 0,375 

disp. I T moule = + 20"C 0,411 0,527 0,478 0,71 I 
T' moule = +50 'C 0,356 0,407 0,301 0,512 

150: Injection en conditions standard dans 
un moule ~t + 50°C. 

2.2. Conditions d'injection 

Les mat6riaux ont 6t6 inject6s dans un moule 
grappe comportant  4 empreintes (cf. Fig. 1) mont6 
sur une presse Billion H280/90 tonnes. 

Des essais pr6alables nous avaient permis de s61ec- 
t ionner une gamme de param&res d'injection stan- 
dard utilisables avec tous les  mat6riaux qu'ils soient 
ou non renforc6s de fibres (cf. Tableau 2). 

Les travaux de Karian et Scheirer [2] sur 
roptimisat ion des conditions d'injection du PP nous 
ont en particulier sugg6r6 qu 'une temp6rature 
d'injection d 'environ 230°C 6tait un bon compromis 
permettant d'injecter correctement fi la fois des PP 
vierges et d'autres renforc6s de 30% de fibres de 
verre. 

Ces param&res standard ont 6t6 retenus car ils 
permettent d'assurer fi la fois: 

• un malaxage et une homog6n6isation corrects 
de la mati6re fondue 

• une d6gradation thermique fi priori limit6e de 
la matrice [3, 4] et une attrition raisonnable des 
fibres 

• l 'absence de d6fauts visibles (dEfauts de surface, 
bulles, retraits trop importants, gauchissements, 
etc.) pour tous les mat6riaux 

• une bonne homog6n6it6 des caract6ristiques 
(dimensions, masses) pendant  toute la dur6e de 
l ' injection d 'une s6rie d'6prouvettes. 

Des s6ries d 'environ 250 grappes ont 6t6 inject6es 
dans ces conditions standard pour chacun des 
mat6riaux de l'6tude. Des s6ries plus courtes ont 
6galement &6 inject6es dans des conditions non 
standard afin d'6tudier en particulier l'influence des 
conditions d'injection sur les longueurs de fibres 
(cf. Section 3). 

2.3. Longueurs des fibres 
Les populations de fibres pr6sentes dans ies 6prou- 

vettes inject6es on fait l 'objet d 'une 6tude syst6ma- 
tique comparable ~ celle qui avait 6t6 r6alis6e sur les 
granul6s [l]. 

Les valeurs de L, et de eq. disp I obtenues dans les 
6prouvettes inject6es pour les 4 mat6riaux renforc6s et 
les 2 temp6ratures de moule sont report6es dans le 
Tableau 3 et Fig. 2. 

On voit que les longueurs moyennes en nombre 
sont relativement ind6pendantes de la nature de 
la matrice et de la temp6rature du moule mais 
qu'elles d6pendent par contre fortement de la pr6s- 
ence ou de l 'absence de l 'agent de couplage dans 
l'ensimage. 

*Largeur ~ 2 mm; hauteur ~ I mm; longueur ~ 3 mm. 

La dispersit6 quant-h elle d6pend de la nature de 
I'ensimage et de la temp6rature du moule: elle est 
syst6matiquement plus 61ev6e dans les mat6riaux in- 
ject6s dans un moule fi + 20°C et/ou dont  l 'ensimage 
ne comporte pas d'agent de couplage. Cette derni6re 
tendance, qui avait d6ja 6t6 observ6e pour les gran- 
ul6s non encore inject6s, est surtout marqu6e dans le 
cas des composites ~ matrice copolym6re. 

2.4. InterprEtation 

La d6pendance de la dispersit6 vis ~ vis de la 
temp6rature du moule peut surprendre de prime 
abord quand on se r6f6re ~i un certain nombre de 
travaux [5-9] qui ont montr6 que lors de rextrusion 
ou de l'injection, l'essentiel de la d6gradation des 
fibres se produit dans le syst6me vis-fourreau pendant 
les toutes premi6res phases du proc6d6, en particulier 
fi l 'interface polym6re solide-polym6re fondu [7, 8]. 

Kamal et al. [10] ont quand m~me mis en 6vidence 
le fait quie la longueur des fibres apr6s injection 
d6pend certes des param6tres li6s au syst6me vis-four- 
reau mais 6galement de la g6om6trie du seuil 
fl'injeetion. 

Dans notre cas, le moule grappe que nous avons 
utilis6 a des seuils d'injection de dimensions r6duites.* 
Le cisaillement intense que subit le mat6riau lors du 
passage du seuil doit vraisemblablement entrainer 
une d6gradation des fibres dans la matrice fondue 
suivant le mod61e de flambage de Forgacs et Mason 
[ l ] ] .  

Dans ce mod61e, la d~gradation des fibres est 
directement reli6e aux contraintes de cisaillement 
existant dans la matrice. Or, pour une vitesse 
d'injection d6termin6e, ces contraintes sont d 'autant  
plus 61ev6es que la viscosit6 de la matrice est elle 
m~me 61ev6e. 

On peut donc raisonnablement imaginer qu 'une  
modification de la temp6rature du moule entraine une 
modification de la temp6rature et de la viscosit6 de 

0,5- 

J 
m 

in .4- 
ID 

nn 
+ 
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Fig. 2. Param6tres caract6ristiques des longueurs de fibres 
pour les 6prouvettes inject6es dans le moule grappe en 
conditions standard. Ln: longueur moyenne en nombre; L l: 
Iongueur moyenne en longueur displ: dispersit6 No. l 

[ (El  - Ln)  l Ln)].  

EPJ 30q2--J 



1482 JEAN-PIERRE TANCREZ el al. 

Tableau 4. Param~tres d'injoction standard et modifi6s 

Contre Vitesse 
pression vis 

(bar) (T/min) 

T" vis-fourreau 

Zone 1 
tr~mie Zone 2 Zone 3 Zone 4 

Vitesse T '  
Zone 5 injection moule 

base cm~tsec ("C) 

std 2 50 
dl  5 100 
d2 5 100 
d3 25 100 

180 200 220 230 230 9,1 50 
150 180 210 230 230 9,1 50 
120 150 180 230 230 9,1 50 
120 150 180 230 230 9,1 50 

la matrice et donc des processus de d6gradation 
apparaissant au niveau du seuil.t 

Nous pourrions 6galement envisager de relier cette 
d6pendance de la d6gradation des fibres vis-~i-vis de 
la temp6rature du moule aux contraintes de cisaille- 
ment existant, dans l'empreinte proprement dite, 
entre le coeur et la peau de la pi6ce pendant la phase 
de remplissage et surtout la phase de maintien. 

Cette d6gradation peut &re mod61is6e soit par un 
mod61e de Forgacs et Mason [1 !], soit par un mod61e 
de Mittal et Gupta [7, 8] suivant qu'elle se produit 
dans une zone ou la matrice est totalement fondue ou 
dans une zone d'interface liquide-solide. 

Ici aussi, on sait que les contraintes de cisaillement 
responsables de ia d6gradation des fibres d6pendent 
de la vitesse de refroidissement de la peau et donc de 
la temp6rature du moule. 

Mais il faut remarquer que, dans le cas des 
coposites PP-FVC, Spahr et al. [12] ont montr6 
qu'on n'observe pas de variations de longueur entre 
la peau et le coeur d'6prouvettes inject6es contraire- 
ment ~ ce qui a 6t6 mis en 6vidence sur d'autres 
mat6riaux comme ies composites PA-FVC [13]. Cette 
diff6rence de comportement a 6t6 attribu6e au profil 
de vitesses plus aplati dans le cas du PP que dans celui 
du PA. 

On remarque 6galement qu'g ensimages identiques, 
ies longueurs moyennes des fibres sont comparables 
dans les composites fi matrice homopolym6re et 
darts ceux fi matrice copolym6re alors que dans les 
granul6s ces longueurs moyennes &aient sensiblement 
diff6rentes. 

Ceci peut s'expliquer d'une part en rappelant que 
les 2 matices ont 6t6 choisies car elles pr6sentent des 
viscosit6s tout fi fait comparables ~ l'6tat fondu (cf. 
Tableau 1) et d'autre part en s'appuyant sur les 
observations de Arroyo et Avalos [14] qui ont remar- 
qu6 que la d6gradation se produisant lors de 
l'injection est d'autant plus prononc6e que les fibres 
sont Iongues. 

II est donc compr6hensible que I'on observe une 
relative uniformisation des longueurs de fibres apr6s 
injection pour des mat6riaux dont les matrices ont des 
viscosit6s comparables ~ l'&at fondu. 

Le param6tre ayant l'influence la plus marqu6e, 
~i la fois sur les Iongueurs moyennes et sur ies 
dispersit6s, est donc sans conteste l'ensimage: la 
pr6sence d'un agent de couplage aminosilane + PP 
modifi6 dans rensimage se traduit syst6matique- 
ment par une augmentation de la iongueur moyenne 
et une diminution de la dispersit6. 

tNotons toutefois que le seuil d'injection est une zone ou la 
temp6rature du mat6riau fondu peut 6voluer de mani6re 
importante sous l'effet de rauto6chauffement provoqu6 
par le cisaillement intense fi cet endroit. 

Nous n'avons pas trouv6 une litt6rature abondante 
sur les relations pouvant exister entre la nature de 
I'ensimage et la d6gradation des fibres. 

On peut citer les travaux de Richards et Simms 
[l 5] qui 6voquent le fait que l'ensimage puisse avoir 
une influence importante sur la d6gradation des 
fibres de verre lors de l'injection ainsi que la Th6se 
de H. Renard [16] dans laquelle l 'auteur observe 
l'existance d'une corr61ation entre longueur des fibres 
et nature de l'ensimage dans des coposites PP-FVC 
pour lesquels l'ensimage des fibres est pariellement 
constitu6 de PP greff6 avec du m&hacrylate de 
glycidile. 

Il faut toutefois noter que, dans ce dernier cas, 
la corr61ation observ~e entre longueur moyenne 
des fibres et taux de m6thacrylate de glycidile n'est 
pas tr6s nette et que l'auteur ne propose pas 
d'interpr6tation au ph6nom6ne observ6. 

H. Renard a quand m6me observ6 que, plus le taux 
de m6thacrylate de glycidile greff6 sur les chaines PP 
est 61ev6, plus la viscosit6 ~i l'6tat fondu du PP modifi6 
est elle aussi 61ev6e. 

On pourrait supposer que cette augmentation de 
viscosit6 puisse provoquer une augmentation de la 
d6gradation des fibres dans la matrice fondue con- 
form6ment aux pr6visions du mod61e de Forgacs et 
Mason d6ja 6voqu6 pr6c6demment. 

Nous pouvons enfin citer les travaux de Raj et al. 
[17] qui ont montr6 que le traitement de surface de 
fibres de cellulose pouvait faciliter leur dispersion 
dans une matrice PP. 

Or, nous savons que la d6gradation des fibres 
d6pend, au moins en partie, des interactions 
m6caniques pouvant exister entre elles et par voie de 
cons6quence de leur dispersion. 

Lorsque les fibres restent tr6s group6es, elles peu- 
vent former des amas relativement isol6s les uns des 
autres et leur d6gradation reste alors limit6e (de m~me 
d'ailleurs que l'eflicacit~ du renforcement ) [71. 

A l'oppos6, K. Friedrich et al. ont montr6 gr~.ce 
des composites ~ taux de fibres variables que, plus la 
dispersion des fibres est 61ev6e, plus leur d6gradation 
est faible [12, 18, 19]. 

Nous voyons donc que les relations pouvant exister 
entre la nature de I'ensimage et la d6gradation 
des fibres sont complexes et qui'il est est difficile 
de trouver une explication fi l 'augmentation de 
longueur moyenne et A la diminution de dispersit6 
li6es fi la pr6sence de l'agent de couplage dans 
l'ensimage. 

Nous avons poursuivi l'6tude en modifiant certains 
param6tres d'injection de mani6re fi modifier 6gale- 
ment les longueurs de fibres dans les 6prouvettes. Le 
but 6tait de pr6ciser quelles relations peuvent exister 
entre conditions de mise en oeuvre, longueurs de 
fibres et caract6ristiques m6caniques. 
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o.7 " , .  
-7- 

0,5 

0,4 

0,3 

0,2 grat~ut¢~ sld dt d'2 
conditions d'irtjection 

Fig. 3. Evolution de la longueur moyenne des fibres en 
fonction des conditions d'injection. 

Tableau 5. 

Ln (ram) LI (mm) disp.I 

H.30NR.150-std 0,418 0,588 0,407 
H.30EC.150-d I 0,405 0,596 0,472 

3. MODIFICATION DES CONDITIONS D'INJECTION 

3.1. Conditions d'injection 

Filbert [20] a identifi6 les param~tres ayant une 
influence d6terminante sur les longueurs de fibres 
dans les pi~ces inject~es. Ce sont: 

a. Module 

5,2" 
sial dl d'2 d3 

conditions d'injection 

I H~EC.IS0 

H.30NR.I50 

.b. Contraintes au scull d'~oulement et ~ I,; rapture 

65 

--,60- 

---'55- 

50- 

45- 

40 
std d'l d2 d3 

conditions d'injection 

H.30EC.I50, scuil 

H.30EC.I50, rupture 

H.30NR.I50, seufl 

H.30NR.IS0, rupture 

.c. AllonRements au seuil d'6coulement et i la rapture 

i X 
2,6 / 

_'~" 2,4 / / / /  

1,8 

t, st"a dl 42 
oonditions d'injection 

H.30EC.I50, scuff 

H.30EC.I50, rupture 

H.30NR.IS0, seuil 

H.30NR.IS0, rupture 

Fig. 4(a-c). Evolution des caract6ristiques en traction en fonction des conditions d'injection. 
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.o __.~ 

sid d'l d'2 d~3 
conditions d'injeetion 

H.30EC, cot6 seuil 

H.30EC, cot~ fond 

H.30NR, ~ t~  seuil 

H.30NR, cot6 fond 

Fig. 5. Evolution de l'6nergie de rupture en fonction des conditions d'injection. Choc Charpy sur 
6prouvettes non entaill6es pr61ev6es cot6 seuil d'injection et cot6 fond dans les barreaux de 

4 x 10 × 154mm. 

• la temp6rature dans la zone d'alimentation et 
de fusion 

• la vitesse de rotation de la vis 
• le niveau de contre-pression. 

L'influence pr6pond6rante de la temp6rature a ~t~ 
confirm6e par Kaliske et Seifert [21]. 

Compte-tenu de ces observations, nous avons 
inject6 un certain nombre d'6prouvettes en H.30EC 
et H.30NR dans le moule grappe ~i+ 50°C en 
utilisant les param&res indiqu6s dans le Tableau 4. 

La r6f6rence "std" correspond aux conditions 
d'injection standard. Les r6f6rences "d l " ,  "d2" et 
"d3" correspondent ~ des conditions d'injection de 
s6v6rit6 croissante. 

Comme on peut le remarquer, les modifications ne 
concernent que la premiere partie du syst6me vis- 
fourreau. 

3.2. Longueurs des fibres 

Les longueurs des fibres pr6sentes dans les 6prou- 
vettes ont 6t6 mesur6es suivant la m6me m&hodolgie 
que pr6c6demment. 

On constate que l 'augmentation de s6v6rit6 des 
conditions d'injection se traduit par une diminution 
r6guli6re de la longueur moyenne et qu 'une fois de 
plus les fibres dont  l 'ensimage contient un agent de 
couplage (H.30EC) sont plus longues que celles dont  
l 'ensimage n 'en contient pas (H.30NR). 

Une analyse plus approfondie met en 6vidence le 
fait que les populations de fibres dans H.30NR.I50- 

std et H.30EC.I50-dl sont relativement comparables 
(cf. Tableau 4). 

3.3. Caractbristiques mbcaniques 

Les 6prouvettes inject6es ont &6 test6es en trac- 
tion conventionnelle (Normes NF.T51.034 et 
ASTM.D638M)  et en choc Charpy (Normes 
NF.T51.035 et ASTM.D256) dans des conditions 
identiques fi celles d6ja d6crites dans un article 
pr6c6dent [22]. 

Les r6sultats sont report6s sur les Figs 4(a-c) et 5. 
Nous avons 6galement report6 l '6volution du 

module et de l'6nergie de rupture en fonction de 
la longueur moyenne en nombre (cf. Figs 6 et 7). 

3.4. Interpretation 

On voit que le module de H.30NR.I50 d6croit 
r6guli6rement avec la longueur moyenne, ce qui est 

6,2. 
~" 6.o: 

s,s~ 

sAZ 

o~ o~ o~s o~4 o,a5 o~s o,ss 
Ln (ram) 

Fig. 6. Evolution du module en traction en fonction de la 
longueur moyenne en nombre Ln. 

e~ 

15" 

13" 

o,~s 03 0,~5 0;4 o,a5 o:5 
I~ (ram) 

H.30EC, cot~ scull 

H.30EC, cot~ fond 

H.30NR, ~ t~  scull 

H.30NR, eot~ fond 

o,s5 

Fig. 7. Evolution de l'6nergie de rupture en choc Charpy en fonction de la longueur moyenne en 
nombre Ln. 
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tout 5. fait coh6rent avec les mod61es th6oriques 
classiques relatifs aux composites 5. fibres courtes 
[23-28]. 

Le module de H.30EC.I50 pr6sente quant-5, lui un 
comportement  surprenant car il croft lorsque Ln 
passe de 0,53 5. 0,4 mm (passage de std ~ d2) ce qui 
est totalement incoh6rent avec les mod61es th6oriques. 

Les contraintes au seuil d'6coulement et 5. la rup- 
ture pour H.30EC.I50 sont tr6s sup6rieures 5. celles 
obtenues avec H.30NR.I50 et elles d6croissent 
lorsque la longueur moyenne croft [cf. Fig. 4(b)]. Ici 
aussi, ce comportement  est parfaitement coh&ent 
avec les mod61es th6oriques [29-35]. 

Les allongements au seuil d'6coulement et 5. la 
rupture sont pratiquement ind6pendants des con- 
ditions d'injection pour H.30EC.I50 [cf. Fig. 4(c)] 
alors qu'ils augmentent lorsque la longueur moyenne 
diminue pour H.30NR.I50, surtout en ce qui con- 
cerne l 'allongement fi la rupture dans les conditions 
d3. 

En ce qui concerne les 6nergies de rupture en choc 
Charpy (cf. Figs 5 et 7), on observe que: 

• Les 6nergies de rupture de H.30EC.I50 sont 
syst6matiquement sup6rieures 5. celles de 
H.30NR.I50. Ceci a d6ja 6t6 observ6 par 
ailleurs et a 6t6 interpr6t6 en termes d'6nergie 
dissip6e lors de la d6coh6sion et de l 'extraction 
(pull-out) des fibres en relation avec la qualit6 
de I'interface [36]. 

• Les 6nergies de rupture des 6prouvettes 
pr61ev6es c6t6 fond du barreau sont syst6ma- 
t iquement sup6rieures fi celles des 6prouvettes 
pr61ev6es c6t6 seuil d'injection. Ce ph6nom6ne 
a lui aussi ~t6 d6js. observ6 et attribu~ aux 
variations d 'orientat ion des fibres entre le seuil 
et le fond [36]. 

• Cette d6pendance de l'6nergie de rupture vis- 
5.-vis de l 'orientation des fibres est d 'autant  
plus marqu6e que les fibres sont longues et 
l 'adh6sion 5. l ' interface 61ev6e. 

• L'6nergie de rupture est maximale pour les 
6prouvettes en H.30EC.I50 inject6es dans les 
conditions d2 c'est 5. dire lorsque la longueur 
moyenne est voisine de 0.4 mm. 

On sait que l'6nergie de rupture d 'un composite 5. 
fibres courtes est maximale lorsque la Iongueur des 

fibres est /:gale 5. la Iongueur critique l,. [37]. Cette 
Iongueur critique, qui d6pend de la qualit6 de 
l'interface, a 6t6 mesur6e par un certain nombre 
d'auteurs dans le cas des composites PP-FVC. 

On voit que, darts ie cas ou la matrice est constitu6e 
de PP homopolym6re et que l 'ensimage ne contient 
pas d 'agent de couplage, la longueur critique pour des 
fibres de diam6tre 14,5 #m est d 'environ 3,5 mm et 
qu'eile est comprise entre 1 et 2 m m  lorsque 
l 'ensimage contient un agent de couplage. 

Eile ne descend 5. environ 0,6 mm que dans le cas 
ou la matrice est enti&ement constitu6e de PP modifi6 
chimiquement (i.e. greffk). 

Les observations que nous avons effectu6es en 
microscopie 61ectronique 5. balayage sur des surfaces 
de rupture d'6prouvettes en PP-FVC confirment ces 
ordres de grandeur: l,.~ 1 5. 2 mm pour H.30EC; 
l, ~ 3 mm pour H.30NR [36]. 

Nous voyons donc que le maximum qui appara~t 
vers 0 ,4mm sur la courbe 6nergie de rupture- 
Iongueur moyenne pour H.30EC.I50 est assez diffi- 
cilement explicable en termes de longueurs de fibres. 
I1 en est d'ailleurs de m~me pour celui apparaissant 
sur la courbe module-longueur moyenne. 

On peut imaginer que les conditions de malaxage 
particuli6res utilis6es en d2 (et bgalement en d l ) 
peuvent modifier d'autres param&res que la seule 
longueur moyenne Ln: I'homog6n6ite de dispersion 
des fibres dans la matrice par exemple ou encore le 
degr6 d'enchev6trement existant au voisinage imm6- 
diat des fibres entre les chaines de PP homopolym6re 
de la matrice et celles de PP modifi6 de l 'ensimage ce 
qui serait parfaitement coh6rent avec d'autres r6sul- 
tats obtenus en spectroscopie m6canique par exemple 
[36]. 

En ce qui concerne H.30NR.I50, l'6nergie de rup- 
ture d6cro~t r6guli~rement en m~me temps que la 
longueur des fibres (cf. Fig. 7), ce qui est tout 5. fait 
coh6rent avec les mod61es th6oriques. 

Nous voyons donc que la modification des param6- 
tres li6s au syst6me vis-fourreau entraine une vari- 
ation sensible des r6partitions en longueur des fibres 
mais que ceci s 'accompagne d'6volutions parfois inat- 
tendues des caract6ristiques m6caniques des com- 
posites ensim6s avec agent de couplage. 

Ces 6volutions inexpliquhes des caract6ristiques 
m6caniques laissent supposer l'existence de modifi- 

Tableau 6. Valeurs de la Iongueur critique I, fi 23 'C pour les composites PP-FVC 

Facteur de Valeur de I. 
Ensimage Diam~tre des Valeur de I, forme critique pour des fibres 

R6f~rence et matrice fibres d (#m) mesur6e (mm) (l,/d) de d = 14,5,urn 

[8] FV avec agt. de 
couplage, matrice 7,5 0,83 111 1,61 mm 
PP homopol. 

[8] FV sans agt. de 
couplage, matrice 7,5 1.85 247 3,58 mm 
PP homopol. 

[38] FV avec agt. de 
couplage, matrice 23 3,1 136 1,97 mm 
PP homopol. 

[38] FV avec agt. de 
couplage, matrice 23 0,9 41 0,59 mm 
PP modifi6 
chimiquement 

[29] FV avec agt. de 
couplage, matrice 12 0,78 65 0,942 mm 

PP homopol. 
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cations structurales imparfaitement mairtris6es au 
niveau de I'interface ou de rinterphase fibres-matrice. 

En tout 6tat de cause, quelles que soient les con- 
ditions d'injection et la nature de rensimage, ii •st 
clair que la quasi totalit6 des fibres pr6sentes dans les 
6prouvettes inject6es en PP + 30% FVC •st de taille 
sous-critique. 

4. SYNTHESE, CONCLUSION 

Cette 6tude nous a permis de pr6ciser les influences 
respectives d'un certain nombre de param6tres: 

• nature de ia matrice 
• pr6sence d'un agent de couplage dans 

l'ensimage 
• param6tres d'injection 

sur les longueurs de fibres pr6sentes fi l'int6rieur 
de composites P P +  30% FVC moul6s par injec- 
tion ainsi que sur les caract6ristiques m6caniques 
associ6es. 

II est clair que les longueurs de fibres sont rela- 
tivement ind6pendantes de la nature de la matrice: 
PP homopolym6re ou m61ange PP + PE + EPR, au 
moins dans le cas ou, non renforc6es, ces diff6r- 
entes matrices pr6sentent des viscosit6s comparables 
fi l'6tat fondu. 

Les Iongueurs de fibres sont par contre tr6s d6pen- 
dantes de la pr6sence d'un agent de couplage du type 
aminosilane + PP modifi6 anhydride mal6ique dans 
l'ensimage: Les longueurs moyennes sont toujours 
plus 61ev6es et les dispcrsit6s plus faibles lorsque 
l'ensimage contient ce type d'agent de couplage. 

La temp6rature du moule a une influence marqu6e 
plus au niveau de la dispersit6 qu'au niveau de la 
longueur moyenne. 

La litt6rature peu abondante dans ce domaine 
permet eependant de formuler un certain nombre 
d'hypoth6ses quant aux origines physiques des 
relations existant entre les diff6rents param6tres 6tu 
i6s et les caract6ristiques des populations de fibres. 

La modification des param6tres li6s au syst6me 
vis-fourreau entraine toujours une 6volution logique 
de la longueur moyenne des fibres: une augmen- 
tation de la s6v6rit6 des conditions d'injection 
entraine une diminution syst6matique de la longueur 
moyenne. 

L'immense majorit6 des fibres pr6sentes dans les 
composites inject6s 6tant de taille sous-critique, cette 
diminution de la longueur moyenne est syst~matique- 
ment accompagn6e d'une diminution des caract6ris- 
tiques m6caniques pour les composites renforc6s de 
fibres ensim6es sans agent de couplage. 

Dan le cas des composites dont les fibres ont 
6t6 ensim6es avec agent de couplage du type 
aminosilane + PP modifi6 anhydride mal6ique, 
l'augmentation de s6v6rit6 des conditions d'injection 
entraine toujours une diminution des longueurs 
moyennes mais celle-ci peut ~tre accompagn6e 
d'une augmentation de certaines caract6ristiques 
m6caniques. 

Ce ph6nom6ne apparemment paradoxal a 6t6 inter- 
pr6t6 comme ~tant 1i6 fi une modification physique de 
l'interface-interphase entre fibres et matrice due fi la 
modification des conditions de plastification et de 
malaxage dans le syst6me vis-fourreau. 

En conclusion, nous soulignerons le fait que la 
pr6sence d'un agent de couplage aminosilane + PP 
modifi6 dans l'ensimage a une double influence: 

• Lors de la mise en oeuvre, fi l'6tat fondu, elle 
entraine une diminution plus faible des 
longueurs moyennes Ln et Lt que dans le cas ou 
l'ensimage ne contient pas d'agent de couplage 

• Apr6s refroidisscment, fi l'6tat solide, elle 
entraine une augmentation de la contrainte 
de cisaiilement ultime de rinterface fibres- 
matrice et done une diminution de la 
Iongueur critique (1~) introduite par Kelly 
et Tyson [24]. 

II serait en fait logique d'int6grer ces 2 notions fi 
priori diff6rentes que sont la r6sistance de l'interface 
et la longueur moyenne des fibres dans un param6tre 
unique que nous pourrions appeler Iongueur moyenne 
relative (en hombre ou en longueur ): 

Ln Lt 
Lrn = ~ et Lr, = ~ .  

Ces longueurs moyennes relatives Ln et L/ per- 
mettraient de situer les longueurs moyennes non 
pas dans l'absolu mais par rapport fi la longueur 
critique l,.. Ce qui est beaucoup plus Iogique 
sur le plan de l'interpr6tation du coportement 
m6canique du composite. 

On voit que les 6volutions provoqu6es par ia 
pr6sence d'un agent de couplage aminosilane + PP 
modifi6 dans rensimage (augmentation relative des 
longueurs moyennes et diminution de la longueur cri- 
tique) se traduisent toutes deux par une augmen- 
tation des longueurs moyennes relatives des fibres, 
ind6pendamment de la nature de la matrice. 

Remerciements--Nous tenons fi remercier Messieurs 
Thierry Clotault et Patrick Loue, Ing6nieurs de l'Ecole des 
Mines de Douai ainsi que les soci~t6s D.S.M. Kunstoffen 
B.V., Vetrotex International, Peugeot S.A. pour l'aide qu'ils 
nous ont apport6e dans la r6alisation de cette 6tude. 

BIBLIOGRAPHIE 

1. J-P. Tancrez, F. Rietsch et J. Pabiot. Eur. Polym. J. 
30, 803 (1994). 

2. H. G. Karian et W. J. Schreirer. ANTEC 89, 316 
0989). 

3. E. L. Stewart et M. Bradley. J. Plast. Films Sheet. 7, 
355 (1991). 

4. A. Larena, M. U. de la Orden et J. Martinez Urreaga. 
Polym. Degrad, Stabil. 36, 81 (1992). 

5. R. von Turkovitch et L. Erwin. Polym. Eng. Sci. 23, 
743 (1983). 

6. J. M. Lunt et J. B. Shortall. Plast. Rubber Process. 5, 
37 (1980). 

7. R. K. Mittal, V. B. Gupta et P. K. Sharma. Comp. 
Sci. Technol. 31, 295 (1988). 

8. V. B. Gupta, R. K. Mittal, P. K. Sharma, G. Mennig 
et J. Wolters. Polym. Comp. 10, 8 (1989). 

9. B. Fisa. Polym. Comp. 6, 232 (1985). 
10. R. Kamal, L. Song et P. Singh. Polym. Comp. 7, 323 

(1986). 
II. O. L. Forgacs et S. G. Mason. J. Coll. Sci. 14, 457 

(1959). 
12. D. E. Spahr, K. Friedrich, J. M. Schultz et R. S. 

Bailey. 3". Mater. Sci. 25, 4427 (1990). 
13. J. Karger-Kocsis et K. Friedrich. Comp. Sci. Tech. 

32, 293 (1988). 



Caract6risation des longueurs de fibres--2 ~'~ partie 1487 

14. M. Arroyo et F. Avalos. Polym. Comp. 10, 117 (1989). 
15. R. W. Richards et D. Simms. Composites, 214 (1971). 
16. H. Renard. Thdse de Docteur-lng6nieur, Lyon (1985). 
17. R.G. Raj, B. V. Kokta, F. Dembele et B. Sanschagrin. J. 

appl. Polym. Sci. 38, 1987 (1989). 
18. K. Friedrich, R. Walter, H. Voss et J. Karger-Kocsis. 

Composites 17, 205 (1986). 
19. H. Voss et K. Friedrich. J. Mater. Sci. 21, 2889 (1986). 
20. W. C. Filbert. SPEJ. 25, 65 (1969). 
21. G. Kaliske et H. Seifert. Plaste Kautsch. 9, 739 

(1975). 
22. J-P. Tancrez, F. Rietsch et J. Pabiot. Eur. Polym. J. 30, 

789 (1994). 
23. H. L. Cox. Br. J. appl. Phys. 3, 72 (1952). 
24. A. Kelly et W. R. Tyson. J. Mech. Phys. Solids 13, 

329 (1965). 
25. M. R. Pigott. Load Bearing Fibre Composites. Pergamon 

Press, Oxford (1980). 
26. H, Krenchel. Fibre Reinforcement. Akademisk Forlag, 

Copenhagen (1964). 

27. H. Fukuda et T. W. Chou. Fibre Sci. Technol. 15, 
243 (1981). 

28. J. C. Halpin. J. Compos. Mater. 3, 732 (1969). 
29. W. H. Bowyer et M. G. Bader. J. Mater. Sci., 1315 

(1972). 
30. M. R. Pigott. Failure Processes in Fiber Composites 

(edited by W. Brostow and R. D. Corneliussen), 
pp. 443-462. Hansen (1986). 

31. E. Z. Stowell ¢t T. S. Liu. J. Mech. Phys. Solids 9, 
242 (1961). 

32. R. Hill. Proc. R. Soc. A193, 281 (1948). 
33. V. D. Azzi et S. W. Tsai. Exp. Mechan. 5, 283 (1965). 
34. J. C. Halpin ct J. L. Kardos. Polym. Eng. Sci. 18, 

496 (1978). 
35. J. K. Lee. Polym. Eng. Sci. 8, 195 (1968). 
36. J-P. Tancrez. Th6se de Doctorat, Universit6 de Lille 

(1994). 
37. M. J. Folkes. Short Fibre Reinforced Thermoplastics. 

Research Studies Press, Wiley, New York (1985). 
38. F. Ramsteiner et R. Theysohn. Composites, 111 (1979). 

Abstract--The aim of this work, dealing with injection moulding of short glass fibres reinforced- 
polypropylene matrix composites, was to investigate the interrelations which can exist between: 

• some matrix and fibres-size composition and injection moulding parameters 
• fibre length distributions in injection moulded test pieces 
• associated mechanical characteristics. 

We have shown that: 

(1) when the different unreinforced polypropylenes used as matrices have quite identical molten state 
viscosities, they have little influence on the glass lengths distributions in injection moulded pieces 

(2) on the opposite, the glass fibres size composition can exert a strong influence on fibres lengths 
distributions in injection moulded pieces: the incorporation of an aminosilane + anhydrid- 
maleic-polypropylene modified coupling agent in the fibres size always involves an increase of 
mean fibres lengths and a decrease of the fbres lengths scattering 

(3) the alteration of some injection parameters like screw speed, barrel temperature or back pressure 
level always involves expected changes of mean fibre lengths but: 

• when the fibres are sized without coupling agent, a fibre length reduction is always associated 
with a decrease of mechanical characteristics 

• on the opposite, when an aminosilane + anhydrid-maleic-polypropylene modified coupling 
agent is incorporated in the fibre size, the interrelation between mean fibre lengths and 
mechanical characteristics is far less clear. This phenomenon has been interpretated in terms 
of structural changes at the interface between polypropylene matrix and glass fibres. 


