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Résumé

Le Polyéthyléne Teraphtalate (PET) est un des polymeéres le plus utilisé dans le monde d0 a ses caractéristiques
mécaniques et ses hautes performances [1]. Cependant, son caractére persistant dans 1’environnement présente de
nombreux problémes en termes de pollution environnementale. C’est pourquoi aujourd’hui le PET est le polymére le plus
recyclé mais les méthodes de recyclage actuelles présentent de nombreuses limitations. L’énergie utilisée pour le
recyclage du PET est importante et on sait maintenant que les procédés actuels dégradent le matériau au fil des cycles de
recyclage [2]. C’est pourquoi dans une démarche d’économie circulaire, une approche innovante pour recycler le PET
sous forme de tapes thermoplastiques renforcés par des fibres est proposée. Dans cette étude, nous nous intéresserons a
au procéde de fabrication des tapes thermoplastiques par dissolution de PET, en se focalisant sur I’imprégnation des fibres
et les phénomenes capillaires et visqueux engendrés. Cet aspect du procédé est déterminant pour maximiser
I’imprégnation et réduire les porosités induites dans le matériau final [3]. Cette étude amene une nouvelle voie de
fabrication de tapes thermoplastiques en combinant recyclabilité et économie circulaire avec la performance.

Abstract

Polyethylene Teraphthalate (PET) is one of the most widely used polymers in the world, thanks to its mechanical
properties and high performance [1]. However, its persistence in the environment presents several problems in terms of
environmental pollution. This is why PET is the most widely recycled polymer today, but current recycling methods have
many limitations. The energy used to recycle PET is considerable and it is known that the material is degraded over the
course of recycling cycles [2]. This is why, in a circular economic approach, a new innovative approach to recycling PET
in the form of fiber-reinforced thermoplastic tapes has been proposed. In this study, we will focus on the thermoplastic
tape manufacturing process using dissolved PET, with a focus on the fiber impregnation and the associated capillary and
viscous phenomena. This aspect of the process is determinant to maximize impregnation and reduce the porosity induced
in the final material [3]. This study leads to a new way of manufacturing thermoplastic tapes, combining recyclability and
circular economy with performance.

Mots Clés : Recyclage, PET, Tape Thermoplastique, Capillarité
Keywords : Recycling, PET, Thermoplastic Tape, Capillarity

1. Introduction

Le PET est trés utilisé dans 1’industrie [1] (alimentaire, textiles,...) : 1éger, transparent et robuste, il
présente des caracteristiques tres utiles. Cependant, le PET est un des polluants majeurs. En effet,
c’est plusieurs milliers de tonnes de ce polymeére qui polluent les écosystémes terrestres et marins [4].
Malgré une quantite significative de PET recyclé, les méthodes actuelles présentent des limitations :
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elles demandent une grande quantité d’énergie et induisent une dégradation apres le premier cycle de
recyclage [2].

Les matériaux composites élaborés par dépot de tapes thermoplastiques semblent étre des matériaux
prometteurs dans I’industrie car ils peuvent étre potentiellement recyclables ou constitués de matiere
recyclée [5]. Ils présentent néanmoins plusieurs défis tels que I’obtention d’un tape thermoplastique
uniforme en maximisant I’imprégnation de la solution dans le renfort fibreux.

Cette étude a donc pour objectif de développer une méthode innovante de fabrication de tapes
thermoplastiques a partir de PET recyclé. De plus, dans une démarche d’économie circulaire (Fig. 1)
les tapes thermoplastiques seront également recyclables. Cette approche se concentre essentiellement
sur lacompréhension de la capillarité et des comportements rhéologiques des éléments qui composent
le matériau afin d’améliorer la qualit¢ de I’imprégnation et de garantir la qualité des tapes
thermoplastiques.
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Figure 1. Schéma de la circularité du nouveau procédé de recyclage du PET

2. Matériaux et Méthodes
2.1 Matériaux

Différents types de PET ont été utilisés pour réaliser les essais : du PET vierge sous forme de granules,
du PET provenant de déchets de post-consommation type bouteille et du PET issus de plage ou
récupére a la surface de la mer Méditerranée donné par la société EffetMer. Des renforts en fibres de
carbone ont été utilisés pour la fabrication des tapes thermoplastiques. La méthode repose sur
I’utilisation d’un solvant qui Sera utilisé pour dissoudre le PET et obtenir une solution de polymere.
Ensuite le non-solvant sera incorporé a la solution de polymeére pour provoquer la précipitation du
PET. Dans le cas du renfort fibreux, la meche sera plongée dans la solution de polymére ou, par
montée capillaire, les fibres de carbone seront imprégnées de solution. Ensuite, la méche pré-
imprégnée sera plongé dans le non-solvant qui va induire la précipitation du PET au sein du renfort
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fibreux. Des couples de solvant/non-solvant ont été sélectionnés grace a la méthode de Hansen [6]
pour dissoudre efficacement le PET tout en garantissant une bonne miscibilité entre le solvant et le
non-solvant.

2.2 Méthodologie

L’étude de I’imprégnation de la solution dans le renfort fibreux sera menée a I’aide de montées
capillaires. Des essais sont realisés avec un porte-échantillon cylindrique avec un rayon (R) constant
pour avoir un volume de fibre constant. Le rayon poreux () a été déterminé avec des essais menés
avec le n-hexane [7]. Les courbes obtenues de la masse au carré en fonction du temps vont étre
exploitées grace a 1’équation de Washburn [7] [8] (Eq. 1). Les paramétres de 1’équation seront
déterminés expérimentalement.

La tension de surface de nos différentes solutions polymeéres et des solvants seuls seront déterminées
a I’aide de la méthode de Wilhelmy [8], [9]. La viscosité des solvants et des différentes solutions
polyméres seront également déterminées a I’aide d’un rhéomeétre. Cette approche sera utilisée pour la
caractérisation des interactions entre la solution de polymére et des fibres en s’intéressant
particulierement a la réduction des porosités induites dans le matériau et a 1’optimisation de
I’imprégnation de la solution de polymére.

Ne2(mp2)% 2
mz (t) — [(CT)E Z(HR ) ] P YL;OSQa t (Eq l)

6 : Angle de contact (°C) ; y,, : Tension de surface (N/m) ; n : Viscosité dynamique (Pa/s) ; p : Densité du liquide
(kg/m®) ; € : Porosité ; ¢ : facteur géométrique lié a la tortuosité ; 7 : Rayon poreux moyen (m) ; R : Rayon du porte
échantillon (m) ; t : Temps ()

Les courbes de viscosité avec un taux de cisaillement différents nous permettrons d’identifier la plage
optimale de viscosité pour maximiser 1’imprégnation [10]. L’objectif final de ces analyses est de
modéliser une dynamique d’imprégnation pour optimiser les conditions expérimentales de la
fabrication des tapes thermoplastiques pour réduire les porosités résiduelles dans le semi-produit.

Cette méthodologie va permettre de comprendre en détail les phénomeénes capillaires en jeu lors de
I’imprégnation des fibres de carbone par notre solution de polymeére, amenant a la production de tapes
thermoplastiques de qualité et homogenes.

3. Preuve de Concept

Une preuve de concept a été réalisée pour demontrer la faisabilité de la fabrication de tapes
thermoplastiques en utilisant du PET recyclé comme matrice polymere. La méthode de
dissolution/précipitation est menée a I’aide de solvants sélectionnés pour leur capacité a dissoudre le
PET a température ambiante [6]. Ce principe est similaire a la méthode utilisée couramment dans la
fabrication de membrane par inversion de phase [11], [12].

Dans cette méthode, le renfort fibreux sous forme de meche va étre immergé dans une solution de
PET dissous pendant quelques secondes. Ensuite, les fibres de carbone imprégnées de solution de
polymere vont étre immergés dans le non-solvant, ce qui déclenche la précipitation du PET par
diffusion et echange de solvants (Fig. 2). Sur la figure 3, le PET précipité (en blanc) se trouve a la
fois a la surface des fibres de carbone (en noir) ainsi qu’a I’intérieur de la meche entre les différentes
fibres mais avec des porosités reparties de maniere hétérogéne dans le composite. Cette étude avec la
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compréhension et 1I’optimisation des différentes parameétres énoncés précédemment va permettre de
fabriquer une tape plus homogene.

impregnation » & precipitation

Impregnated fiber
coils

Solution of
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Carbon fiber coils Non-solvent

Figure 2. Schéma du procédé de fabrication des tapes thermoplastiques a partir de PET recyclé

Figure 3. Preuve de concept d'une tape thermoplastique a partir de PET recyclé avec un renfort fibreux en carbone

4.  Conclusion

Cette étude présente une approche innovante pour transformer un déchet tel que le PET en matériau
composite performant. L’optimisation de I’imprégnation par phénomeénes capillaires est une partie
trés importante du process. En comprenant les paramétres de mouillage et d’imprégnation et en
affinant les propriétes rhéologiques, cette méthode permet de réduire considérablement les porosités
et de garantir des propriétés mécaniques supérieures. Les travaux futurs se concentreront sur le
développement de ce procédé a échelle semi-industrielle ainsi que de 1’exploration du processus avec
des fibres naturelles.
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