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INTRODUCTION GENERALE

Les polymeres, réputés pour leur excellente capacité d’isolation électrique, se sont largement
imposés dans ce secteur. Ils sont largement utilisés dans diverses applications telles que les lignes
de transport dénergie, les cables souterrains et les cables sous-marins. Ces multiples utilisations
tirent parti des propriétés isolantes des polymeres [1].

Dans le processus de lexploitation des matériaux polymeres, le probleme d’action du milieu
extérieur influe sur les propriétés de ces derniers. Cest la raison pour laquelle la connaissance
des mécanismes de comportement de ces matériaux est importante afin dévaluer les processus
physico- chimiques et de ce fait ouvrir un large éventail pour la prédiction et Iévaluation des
propriétés de ces matériaux soumis a des conditions dexploitation difficiles [2].

Notre étude concerne le polyméthacrylate de méthyle (PMMA), également connu sous le
nom commercial de Plexiglas. Transparent, avec une grande résistance élastique, il est employé
pour une grande variété d’applications, comme les pare-brise ou les blindages...etc. Dans cette
optique, nous avons mené une étude comparative du PMMA en prenant en compte le processus
de vieillissement thermique.

Le travail exposé dans ce mémoire se divise en trois chapitres :

-Dans le premier chapitre, nous abordons les généralités sur les polymeres, en commengant
par une définition claire et précise. Nous distinguons ensuite les deux grandes catégories de
polymeres : les thermoplastiques, qui peuvent étre ramollis et remodelés a plusieurs reprises,
et les thermodurcissables, qui durcissent de maniere irréversible lors de leur premiére mise en
forme. Une classification plus détaillée des différents types de polymeres est présentée, mettant
en lumiere sur les avantages et les inconvénients spécifiques a chacun.

-Le deuxiéme chapitre est consacré a une étude approfondie du polyméthacrylate de mé-
thyle (PMMA), un polymere largement utilisé dans diverses applications grice a ses propriétés
remarquables. Nous explorons sa définition, son processus de polymérisation, et ses propriétés
distinctes, notamment physiques, chimiques, électriques, thermiques, optiques et mécaniques.
En outre, nous examinons les multiples utilisations du PMMA, soulignant sa polyvalence et son
importance industrielle.

-Le troisiéme chapitre sera consacré a une étude objective de ce mémoire, est de réaliser une
étude expérimentale portant sur Iétude des propriétés thermiques du PMMA. Pour cela, nous
exposons nos échantillons de PMMA que nous avons réalisé, a la température pour différentes
durées de temps. Les échantillons de PMMA seront ensuite étudiés et analysés. Pour se faire,
nous effectuerons des analyses (spectroscopie d'impédance), puis nous étudierons les propriétés
diélectriques, a savoir le facteur de dissipation, la permittivité relative et I'indice de pertes dié-
lectriques du PMMA avant et apres vieillissement, et les résultats obtenus seront interprétés.
La conclusion générale, la liste des références bibliographiques et la liste des annexes sont les
éléments de fin du mémoire.
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I[.1. INTRODUCTION

Les polymeéres naturels ont été utilisés par les humains depuis les temps anciens pour fabri-
quer divers objets essentiels tels que les armes, les vétements et les abris.

Au fil du temps, les polymeres ont considérablement élargi leur domaine d’utilisation. Cer-
tains de ces produits sont devenus indispensables dans le domaine génie électrique en raison de
leurs excellentes capacités d’isolation, particulierement adaptées aux utilisations numériques, en
plus de leur utilité dans I'industrie de lemballage. Nous citons aussi quelques composants tels
que les roulements, les pignons et les joints qui sont fabriqués en plastique.

Les polymeres sont de plus en plus privilégiés par rapport aux métaux dans la production de
tubes pour le transport des fluides et dans l'agriculture [3].

La connaissance de la structure compositionnelle et configurationnelle, ainsi que les carac-
téristiques physico-chimiques, permet d'améliorer l'utilisation des polymeres. Dans ce chapitre
nous étudierons en détail leurs aspects structurels et conformationnels, leurs catégories ainsi
que leurs domaines d’utilisation [4].

1.2. HISTORIQUE

Le développement industriel des pieces en plastique avait commencé au milieu du XIXe
siecle avec la production darticles de mode en cellulose et en caséine. Dans les années 1920,
de grandes découvertes ont joué un rdle dans Iévolution des matériaux plastiques, en créant la
premiere résine synthétique, la bakélite, ou Baekeland langa la premiére pierre dans le domaine
de la fabrication en grande quantité de piéces en matiere thermodurcissable [5]. Ces matieres
étaient principalement connues pour leur intérét dans le domaine de Iélectrotechnique a cette
époque. Dés 1926, on a pu constater un développement remarquable, notamment pour les ther-
moplastiques, grace aux recherches du chimiste allemand Staudinger. Lors des investigations
de ce dernier, Staudinger a démontré que les matieres plastiques sont en réalité constituées de
longues chaines moléculaires, connues sous le nom de macromolécules. Aujourd’hui encore, ce
concept représente la fondation scientifique de l'analyse systématique des matieres plastiques.
La transformation d’'une matiére premiere, le charbon, en dérivés pétrochimiques constitue une
nouvelle impulsion majeure pour le développement des matieres plastiques a partir du milieu
des années 1950. Les sous-produits sont utilisés pour obtenir des fractions légeres, telles que
léthyléne. Les principaux dérivés thermoplastiques sont le polypropyléne (PP), le polyéthyléne
(PE), le polystyrene (PS) et le polychlorure de vinyle (PVC) ainsi que le polyméthacrylate de
méthyle. Ces matieres ont pu étre fabriquées de maniére plus économique grace a cette décou-

verte [5].

1.3. DEFINITION D°UN POLYMERE

Lexpression polymeére dorigine grecque polus-meros est formée de deux mots : « Polus » qui
signifie plusieurs et « Méos » qui signifie partie. Par définition, une macromolécule organique

ou inorganique est formée par lenchainement répété de monomeres qui sont liés les uns aux

2



Chapitre I Généralités sur les polymeres
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autres par des liaisons covalentes [6].

Les polymeres sont des matériaux constitués de chaines tres longues appelées (macromolé-
cules), qui sont constituées de molécules élémentaires (monomeres) assemblées entre elles. Ces
chaines sont principalement composées d'atomes de carbone qui sont attachés a des éléments
tels que 'hydrogene ou loxygeéne. Dautres composants, tels que le chlore, 'azote ou le fluor,
peuvent encore étre présents dans la structure de la chaine, comme l'illustre la figure I.1 [7].
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Figure I.1: Monomere [7]
1.3.1.Monomeére

Une espéce chimique composée déléments moléculaires qui peuvent entrainer la formation

d’une ou plusieurs unités constitutives d'un polymere [8].
1.3.2.Macromolécules

Les molécules de masse moléculaire élevée sont généralement formées par la répétition de
nombreux atomes ou groupes d’atomes, appelés « unités constitutives ». Elles sont dérivées de
molécules de masse moléculaire faible [8].

1.3.3. Unités constitutives

Atome ou ensemble d’atomes qui représente une composante essentielle de la structure d’'une

macromolécule [10].
1.3.4. La polymérisation

La polymérisation est l'action d'assembler des monomeres afin dobtenir des polymeres (ou
macromolécules) comme l'illustre la figure 1.2. Parmi les organismes vivants, l'utilisation de la

réaction de polymérisation [9].

10— --0-0-0-0-0-0-0-0-0-0-0-0-0-0-0-0-

monomere noté : (-0 ),
polymére

Figure 1.2: Modeéle schématique de la syntheése d'un polymere [9].
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On désigne la lettre n comme le « degré de polymérisation » ou I'indice de polymérisation, et

lorsque n atteint des valeurs élevées (n > 100), on parle de macromolécules.

Un polymere peut étre identifié en fonction de sa concentration en polymeres ou de sa masse
moléculaire. La polymérisation est définie comme le nombre total de monomeres présents dans

une macromolécule [9].

1.3.5 Structure et architecture des polymeéres

Les polymeres peuvent avoir des architectures trés différentes. Ils peuvent étre de forme li-
néaire, ramifiée ou réticulée. Ils sont généralement d’une structure amorphes, mais parfois ils

peuvent étre, au moins partiellement, cristallisés [10].
1.3.5.1 Polymeéres linéaires

La figure suivante (figure 1.3) représente la forme d’un polymere linéaire.

a- Homopolymere . M

b- Copolymeére statistique '

c- Copolymere alterné « M

d- Copolymére séquencé = M
Figure 1.3 : polymeéres linéaires [10].

1.3.5.2 polyméres ramifiés

La figure suivante (figure 1.4) représente la forme d'un homopolymeére ramifié (a) et co-

polymeére ramifié (b).

g _.(-..' "
- acBef | o

Figure 1.4 : Homopolymere ramifié (a) et copolymere ramifié (b) [10]
1.3.5.3 polyméres réticulés

La figure suivante (figure 1.5) représente la forme d’un polymeére réticulé.
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Figure 1.5 : polymeres réticulés [10]
1.3.5.4 Structure amorphe

La structure amorphe est une structure compacte et peu organisée. On peut trouver cette
structure dans certains polymeres organiques tels que le polyméthacrylate de méthyle (PMMA),
le styréne acrylonitrile (SAN) et le polystyrene (PS) (figure 1.6) [11].

Figure 1.6 : Structure moléculaire des polymeres amorphes [12].
1.3.5.5 Structure cristalline

La structure cristalline se distingue par une distribution réguliere et irréguliere des particules
qui composent le matériau (ordre a longue distance, réseau cristallin). Tous les matériaux métal-
liques ainsi que de nombreuses céramiques présentent une composition cristalline comme par
exemple, le nylon, le verre, le polypropylene et le polystyréne [11].

1.3.5.6 Structure semi-cristalline

Cette structure est complexe, car elle présente une proportion variable de phases amorphes
et cristallines (présence de cristallinité). On peut observer cette structure dans de nombreux
polymeres organiques tels que le Polypropyléne (PP) et le polyéthylene (PE) comme l'illustre la
figure 1.7 [18].

Zone cristalline Zone amorphe

Figure 1.7 : Structure moléculaire des polymeres semi-cristallins [12]
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I.4. LES THERMOPLASTIQUES

Un thermoplastique est un matériau polymeére linéaire ou ramifié qui peut étre renforcé par
échauffement et durci par refroidissement dans un certain intervalle de température.

Les thermoplastiques sont fragilisés par la chaleur. On les refroidit pour devenir plus souples,
plus malléables et plus durs. Etant donné que cette transformation est réversible, ces matériaux
maintiennent leurs caractéristiques et peuvent étre facilement réutilisés. Les polymeres de base
de ces chaines sont composés de macromolécules linéaires, reliées par des liaisons faibles qui
peuvent étre rompues par la chaleur ou les contraintes fortes. Ainsi, elles peuvent se déplacer les
unes par rapport aux autres afin de prendre une forme différente. Lorsque la matiére se refroidit,
les liaisons se réajustent et les thermoplastiques conservent leur nouvelle forme. Exemples de
thermoplastiques (figure 1.8) [13]

Figure 1.8: Les Plaques de thermoplastiques et Quelques produits [13]

Les thermoplastiques sont également utilisés dans les composants des moteurs électriques
et des générateurs, tels que les enroulements de stator, grace a leur résistance thermique et élec-
trique. De plus, ils sont fréquemment employés pour I'isolation des cables électriques, four-
nissant une protection contre les chocs électriques et les dommages mécaniques. Certains
thermoplastiques peuvent supporter des températures élevées, ce qui est essentiel pour les ap-
plications générant de la chaleur, comme les moteurs électriques et les transformateurs.
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Tableau I-1: Les différentes caractéristiques ainsi que I'usage de quelques Thermoplastiques [14]

Nom

Caractéristiques

Usages

Poly méthacry-
late de méthyle
(PMMA).

Malgré une épaisseur considé-
rable pouvant atteindre jusqua
33 cm, ce matériau reste trans-
parent, contrairement au verre.
Lintroduction de PMMA dis-
sous dans sa composition ga-
rantit que les huiles lubrifiantes
et les fluides hydrauliques main-
tiennent leur fluidité méme a
des températures extrémement
basses, pouvant aller jusqua
-100°C.

Des marques telles que Plexiglas, Lucite
et Altuglas sont couramment employées
en remplacement du verre, notamment
pour des applications nécessitant des
surfaces incassables comme les vitres de
baignoires et déviers, les parois daqua-
riums de grande taille résistantes a la
pression de leau, ainsi que pour des
usages variés tels que les feux arriere
et clignotants automobiles, les hublots
davion, les fibres optiques et les en-
seignes lumineuses.

Polychlorure de
vinyle(PVC)

Le PVC peut adopter des pro-
priétés rigides ou flexibles en
fonction des ingrédients ajoutés.
Le PVC rigide se caractérise par
sa texture lisse et sa solidité.

Dans les secteurs de l'ameublement,
de la construction, du génie civil et de
lalimentation, divers articles sont fabri-
qués a partir de PVC, un matériau po-
lyvalent. Les applications comprennent
les pots de margarine, les blisters, les
bouteilles deau, les emballages alimen-
taires, et bien dautres. Le PVC rigide est
couramment utilisé dans la fabrication
de tuyaux de canalisation, tandis que le
PVC souple est employé pour recouvrir
certains manches de pinces, entre autres
utilisations.

Polyesters et
polyéthyléne té-
réphtalate (PET)

Mou a moyenne température.

La production de fils textiles, de films
ainsi que de bouteilles destinées a leau
et aux sodas est sujette a des restrictions
liées a la température d’utilisation.

Polycarbo-
nate(PC)

Ces propriétés incluent une ex-
cellente résistance mécanique,
une bonne tolérance thermique
allant jusqua 120°C, une grande
transparence, ainsi quune neu-
tralité, physiologique. Cepen-
dant, elles présentent une faible
résistance aux contacts pro-
longés avec leau, aux produits
chimiques et aux rayons ultra-
violets.

Des équipements de sécurité tels que
les casques de moto et les boucliers de
police, des supports de divertissement
comme: les CD et les DVD, des éléments
de protection comme les vitres pare-
balles, des composants automobiles
comme les phares, les feux arriere et les
clignotants, des dispositifs médicaux et
des protheses, des articles domestiques
comme les biberons incassables, des ma-
tériaux de construction comme les profi-
1és de toiture, et des équipement Publics.
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Rigide et fragile, il existe trois | Usages variés : mobilier, emballages,

types de polystyréne: jouets, verres plastiques, pots de yaourt,
Le polystyrene «crystal» trans- | nombreux types de boites, boitiers
parent. CD...etc.

Le polystyréne «choc». Produits rigides, 1égers, moulés (bacs a

Polystyréne(PS) Le polystyréne «expansé», qui|douche....)

est inflammable et combustible.

I.5. LES THERMODURCISSABLES

Les thermodurcissables sont des matériaux plastiques qui se transforment en une forme dé-
finitive apres avoir été refroidis. Il est impossible qu’ils soient réversibles de forme, car ils ne
se décomposent plus une fois moulés. A des températures trop élevées, ils se détériorent et se
brilent (carbonisation). Les molécules de ces polymeéres sont structurées en longues chaines ou
de nombreuses liaisons chimiques solides ne peuvent pas étre rompues et se renforcent lorsque
le plastique est pris au chaud (figure 1.9) [13].

Figure 1.9: Quelques objets thermodurcissables [13]
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Tableau I-2 :Les différentes caractéristiques ainsi que I'usage de quelques Thermodurcissables
[14]

Nom Caractéristiques Usages

Il existe deux types principaux de [ Ce matériau polyvalent est utilisé dans
résines synthétiques : I'urée- formal- | une gamme diversifiée d’applications,
déhyde (UF) et la mélamine-formal- | notamment pour le mobilier de cui-
déhyde (MF), avec le formica étant le | sine, les plans de travail, les liants dans
plus célebre parmi eux. Ces résines | les contreplaqués, les bois agglomérés
se distinguent par leur remarquable | et mélaminés, ainsi que pour le mou-
dureté et rigidité, ainsi que leur ré- [lage de stratifiés décoratifs pour les
sistance notable a 'hydrolyse et a la | revétements. Il est également employé
lumiere. Elles offrent également une | dans la fabrication d’ustensiles de cui-
bonne résistance a labrasion, une|sine moulés, de matériel électrique
tenue satisfaisante aux solvants et |telque les interrupteurs et prises de
une difficulté a senflammer. De plus, | courant, les vernis pour parquets (pour
elles peuvent étre fabriquées dans |la vitrification), les appréts destinés
des teintes claires. a rendre les tissus indéfroissables ou
plastifiés, les peintures, et bien dautres
applications encore.

Aminoplastes

Ce matériau présente une excellente | Les avancées dans les domaines scienti-
résistance aux produits chimiques et | fiques ont permis de créer divers objets
a la chaleur, ainsi qu'une isolation | tels que les téléphones et les postes de
Phénoplastes | électrique efficace. Il peut étre fagon- | radio, ainsi que de concevoir des élé-
né par moulage ou par compression. | ments pratiques comme les poignées
De plus, il est fréquemment teinté | de casserole, les fers a repasser et les
dans des tons bruns foncés. plaques de revétement.

Un cott modéré, un durcissement | Diverses applications bénéficient de
relativement rapide sans élimina- | pieces plastiques renforcées par cou-
tion complete des sous-produits. Les | 1ée, telles que les pales déoliennes, les
Polyesters in- | fibres de verre simbibent aisément. |coques et cabines de bateaux, les pis-
saturés cines, ainsi que les carrosseries auto-
mobiles. De plus, les textiles tels que
le Dacron, le Tergal et le Téryléne sont
également utilisés.




Chapitre I Généralités sur les polymeres
. D . . . . . . ...

Tableau I-3 : Exemples des polymeres thermoplastiques et thermodurcissables [15]

POLYMERES
THERMOPLASTIQUES THERMODURCISSABLES
AMORPHE CRISTALLIN
o Polycarbonate . Epox
« Polystyrene, « Polyéthylene POxy .
, K o Polyester insature
« Polyméthacrylate de « Polypropyléne . Polvuréthannes
méthyle PMMA « Nylon e
o Acrylonitrile » Polyoxométhylene
o Styrene

1.6. DIFFERENTS TYPES DE POLYMERES

Les polymeres peuvent étre classés en fonction de leur réaction a la température, de leurs
unités constitutives ou de leur source dorigine.

Pour la classification selon leur unité, il existe deux types : les homopolymeéres et les co-
polymeres [16].

1.6.1. Les copolyméres

Les copolymeéres sont des polymeres constitués de multiples unités et sont catégorisés en
différentes familles qui comprennent cette figure (1.10) [16]:

(a) A-A-B-A-B-B-B-B-A-A-B-A
(b) A-B-A-B-A-B-A-B-A-B-A-B
() A-A-A-A-A-A- B-B-B-B-B-B

(d) YT

Figure I.10 : Les différentes familles des comopolymeres : (a) mode statistique, (b) mode alter-
né, (c) mode séquencé, (d) mode grefté [16]

Les polymeres, qu’ils soient homopolymeres ou copolymeéres, ont la capacité détre ré-
ticulés. Un polymere réticulé se compose de chaines polymériques liées entre elles par des
ponts chimiques covalents. Généralement, la réticulation est nécessaire avant l'utilisation des
polymeres. En effet, ces polymeres sont initialement sous forme liquide et nécessitent une réti-
culation pour les stabiliser et les maintenir en place.

1.6.2. Les homopolyméres

Les homopolymeéres sont constitués d’'une seule unité de polymere, comme le polyéthylene

10
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par exemple.

Au sein des homopolymeres, on distingue plusieurs familles, notamment, les homopolymeres
linéaires (figure 1.11), les homopolymeres branchés (figure 1.12), les homopolymeres étoilés
branchés (figure 1.13) [17].

A-A-A-A-A-A-A-A-A-A-A
Figure I.11 : les homopolymeéres linéaires [17]

A—A—A ﬁ'-;k A—A—A—A
A ﬁ\ A—A—A
A—A
Figure 1.12 : les homopolymeéres branchés [17]

Y ey

P9 P

>-D-D-D->-D-D

Figure 1.13 : Les homopolymeres étoilés [17]

I.7. AVANTAGES ET INCONVENIENTS DES POLYMERES

Les polymeres naturels et synthétiques offrent une grande variété d’avantages et d’inconvé-

nients qui dépendent de leur composition, de leur structure et de leur application [18].
1.7.1. Avantage des polyméres [18]
1.7.1.1. Renouvelabilité

Les polymeres, tels que les bioplastiques, proviennent de ressources renouvelables, réduisant
ainsi la dépendance aux combustibles fossiles et 'impact environnemental.

1.7.1.2. Propriétés isolantes

Les polymeres sont de bons isolants thermiques et électriques, ce qui les rend idéaux pour
les applications nécessitant une isolation, comme les revétements de cébles électriques et les

matériaux d’isolation thermique.
1.7.1.3. Sécurité alimentaire

Certains polymeres , tels que I'amidon et la cellulose, sont couramment utilisés dans l'in-
dustrie alimentaire pour leur biocompatibilité et leur innocuité, servant souvent comme agents
dépaississement, démulsion ou de stabilisation dans les produits alimentaires.

11



Chapitre I Généralités sur les polymeres
. D . . . . . . ...

1.7.1.4. Flexibilité et élasticité

Beaucoup de polymeéres sont flexibles et élastiques, ce qui leur permet détre utilisés dans des

applications nécessitant des matériaux qui peuvent se plier ou sétirer sans se casser.
1.7.1.5. Compatibilité environnementale

Les polymeres sont généralement plus compatibles avec lenvironnement que les polymeéres
synthétiques, car ils sont souvent biodégradables et peuvent étre recyclés.

1.7.2. Inconvénients des polymeéres [18]
1.7.2.1. Coiits élevés

Les polymeéres naturels peuvent étre plus cotiteux que les polymeres synthétiques, en parti-

culier si les sources de ressources sont rares ou difficiles a cultiver.
1.7.2.2. Absorption d’humidité

Certains polymeres, en particulier les polyamides (nylons), peuvent absorber de 'humidité,

ce qui peut entrainer une modification de leurs dimensions et de leurs propriétés mécaniques.
1.7.2.3. Compatibilité chimique

Les polymeéres peuvent étre sensibles a certains solvants, huiles et produits chimiques qui
peuvent les dégrader ou les dissoudre. Cette sensibilité limite leur utilisation dans certains envi-

ronnements chimiques agressifs.
1.7.2.4. Risques de contamination

Les polymeres naturels peuvent étre contaminés par des substances chimiques ou biolo-
giques, ce qui peut affecter leur sécurité alimentaire et leur compatibilité environnementale.

1.7.2.4. Limites de recyclage

Les polymeéres peuvent étre difficiles a recycler, car dans certains cas ils sont mélangés a
d’autres matieres ou contiennent des impuretés, ce qui peut réduire leur valeur et leur utilisation.

12
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1.8. CONCLUSION

Dans ce chapitre, nous avons donné un aperqu sur les polymeres. Ce sont des matériaux qui
sont souvent utilisés dans des applications ou la résistance aux conditions environnementales
extrémes est primordiale, on cite, par exemple, les composants aérospatiaux et les piéces struc-

turelles.

De ce fait, il est nécessaire de comprendre les propriétés distinctives de chaque type de
polymere, afin de choisir le matériau le mieux adapté a chaque application spécifique, optimi-

sant ainsi la performance, la durabilité et la rentabilité des produits finis.
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II.1. INTRODUCTION

Le polyméthyle-méthacrylate (PMMA) est un matériau thermoplastique remarquable qui
est employé dans de nombreuses industries (batiment, automobile, énergie photovoltaique...
etc.). Il présente une stabilité environnementale supérieure a la plupart d’autres matiéres plas-
tiques courantes, il est utilisé dans des applications rigides car il a une excellente transparence.
Le PMM est doté d’'une bonne résistance aux chocs thermiques et aux UV (mieux que la plupart

d’autres plastiques).

Le polyméthacrylate de méthyle (PMMA), également connu sous le nom de plexiglas par la
société chimique, est un polymere thermoplastique dont le méthacrylate de méthyle (MAM) est

le monomere [19].

Nous avons opté pour ce polymere car il y a peu de données disponibles sur son comporte-
ment sous contrainte thermique ou électrique. Ce polymeére est un matériau thermoplastique
présentant des propriétés thermomécaniques distinctes. Effectivement, le PMMA se distingue
par sa morphologie et son aspect polaire [20].

I1.1.1. Historique

Le polyméthacrylate de méthyle a été synthétisé pour la premiére fois vers 1900 par le Dr
Otto Rohm en Allemagne, et son utilisation a grande échelle a commencé aux Etats-Unis dans
les années 1930 en se basant sur les procédés de polymérisation [21].

Historiquement, En 1843, Redtembacher a découvert l'acroléine, qui, en sassociant a de
loxygene, forme l'acide acrylique. Le méthacrylate de méthyle (MAM) a été fabriqué pour la
premiére fois en 1865. Francland I'a produite en déshydratant l'ahydroxisobutyrate déthyle. Sept
ans plus tard, la fabrication de divers acrylates a été développée (Caspary et Tollens, 1873), no-
tamment l'acrylate dallyle qui peut se polymériser [20].

La polymérisation de l'acrylate de méthyle a été reportée quelques années plus tard par Kahl-
baum (1880). Au cours de la méme période, Fittig (1879 et 1880) a réalisé la préparation de
lacide méthacrylique et a remarqué que certains de ses dérivés ont tendance a se dissoudre.
O.R6hm a réalisé une étude sur le méthacrylate de méthyle en 1901. Rohm et Hass ont lancé une
production restreinte de poly (méthacrylate de méthyle) en 1927 [20].

I1.2. DEFINITION

Le poly méthacrylate de méthyle (PMAM) est un polymere thermoplastique composé mé-
thacrylate de méthyle (MAM), qui est cassant et ayant une structure amorphe. Cest un matériau
plastique léger et transparent qui est parfois employé comme substitut au verre.

Par rapport aux isolants classiques, le polyméthacrylate de méthyle PMMA présente Comme
les autres polymeres, I'avantage d’avoir des propriétés mécaniques améliorées, une mouillabilité
réduite, une légeéreté accrue et une mise en ceuvre plus aisée (figure II.1) [22].
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Figure II.1. Le plastique transparent de PMMA. [33]

Ce produit chimique polymere est composé d'un groupe ester (COOCH3) et d'un groupe
méthyle (CH3). Le polymeére est trés polaire en raison de la présence du groupement ester, ce qui
rend son dipole, la chaine latérale, flexible, comme illustré dans la figure I1.2 [19].

H CH;
|
_c‘— (:‘_
|
H C— O— CH3

Figure I1.2 .Le dipdle de PMMA [19]

I1.3. POLYMERISATION DU PMMA

Le PMMA est obtenu par polymérisation du méthacrylate de méthyle (MMA). Il est possible
de polymériser par voie radicalaire ou par voie anionique dans un milieu anhydre. Le méthacry-
late de méthyle peut étre obtenu en utilisant la méthode de cyanohydrine acétone (ACH), qui
consiste en I'utilisation de l'acétone et du cyanure d’hydrogeéne (qui est extrémement toxique).La
présence d'un proton de leau dans le milieu anhydre permet déviter que les chaines de PMMA
ne se terminent trop tot lors de la polymeérisation, ce qui entrainerait une diminution du degré
de polymérisation (nombre de motifs de répétition dans les chaines). Les polymeres seraient

donc trop courts et les caractéristiques du matériau seraient diftérentes.

La réaction de polymérisation est ensuite interrompue et le polymeére est isolé par précipita-
tion. On procéde a la précipitation en introduisant un proton dans le milieu réactionnel, que ce
soit par I'ajout d’un acide ou d’'un autre monomere [23].

Dans la figure ci-dessous, nous observons le processus de polymérisation du PMMA [22] :
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Polymeérisation
radicalaire

Méthacrylate de méthyle (MMA) Poly méthacrylate de méthyle (PMMA)

Figure I1.3 : polymérisation radicalaire du méthacrylate de méthyle [22].
Il existe effectivement trois procédés de polymérisation dans la synthése du PMMA [21] :
a- La polymérisation en suspension.

b- La polymérisation en masse : (qui peut inclure la production de plaques coulées ou de
masses continues).

c- La polymérisation en solution.

Ces différentes méthodes offrent divers avantages et sont utilisées dans diverses applications
industrielles pour produire du polyméthacrylate de méthyle selon les besoins spécifiques.

I1.3.1. Polymérisation radicalaire en suspension

La polymérisation se produit lorsque leau est en suspension et donne lieu a lobtention de
poudres ou de «perles». Il s'agit d'un processus périodique qui nécessite la manipulation et le
traitement de quantités considérables deau, mais qui est toujours employé par certaines entre-
prises qui ont apporté des améliorations (réutilisation des eaux de filtration).

I1.3.2. Polymérisation radicalaire en masse
On distingue le procédé plaques coulées et le procédé masse continu.
I1.3.2.1. Procédé plaques coulées

La polymérisation est effectuée dans des moules qui contiennent le sirop (monomeére) ainsi
que les additifs requis (catalyseur, agent anti-UV, colorants,...). La polymérisation du monomere
avec catalyseur est réalisée entre deux plaques de verre qui servent de moule [24]. On obtient
ainsi des plaques de dimensions (2 m x 3 m) et d’'une épaisseur allant de 1 mm a 200 mm, offrant
des qualités optiques et de surface exceptionnelles, (Figure I1.4) [25].
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Figure I1.4. Les plaques transparentes en Poly méthacrylate de méthyle [32]
11.3.2.2. Procédé masse continu
Ce procédé est I'un des plus utilisés. Les étapes en sont les suivantes [21]

-Elaboration d’'un mélange de MMA et de ses composants, ainsi que l'ajout d'amorceur et
dautres ingrédients ;

- Le refroidissement de la solution varie de —40 °C a —20 °C en fonction du procédé ;

- En général, la polymérisation se produit dans un réacteur agité continu ou le taux de
conversion se situe entre 50 et 60 %

- Par T'utilisation d’'une extrudeuse ou d'un dévolatiliseur flash, la solution est rapidement
chauftée a 210 °C et les monomeres qui nont pas réagi sont évaporés.

- En fin de processus, des granulés sont obtenus. On condense les monomeéres évaporés, puis
on les recycle ou on les distille afin d'alimenter le réacteur de mélange [21].

I1.3.3. Polymérisation radicalaire et anionique en solution
11.3.3.1. Procédé continu en solution

La polymérisation se produit en présence d’un solvant utilisé pour le polymere, générale-
ment un solvant aromatique tel que le toluéne. La réaction se déroule en continu avec un pro-
cédé de masse (seules les températures de polymérisation varient). Les monomeres réagissent
presque intégralement. Il n'y a que le solvant a revendre. La polymérisation radicalaire controlée
en solution permet dobtenir une structure a bloc de type MABuM : poly (méthacrylique de mé-
thyle) - bloc - poly (acrylate de butyle) - bloc — poly (méthacrylate de méthyle) [21].

11.3.3.2. Polymérisation anionique en solution

On observe également une polymérisation dans un solvant aromatique : la réaction est
initiée par des composés organiques de lithium, contr6lés par des ligands également lithiés.
Le polymeére obtenu présente une grande syndiotacticité (> 70 %). Il sagit de la méthode de
production de copolymeres a bloc poly (styréne)-bloc-polybutadiéne-bloc-poly (méthacrylate
de méthyle) (SBM) développée par ARKEMA a la suite des recherches menées dans les années
1990 par orkem [21].
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IL.4. PROPRIETES DU PMMA
I1.4.1. Propriétés physique

Le PMMA est réputé pour ses caractéristiques optiques remarquables. La transparence de ce
polymere amorphe est exceptionnelle (92 % de transmission lumineuse) dans le domaine visible
de 380 a 780 nm. Ce matériau est largement utilisé dans le domaine optique en raison de son
indice de réfraction de 1,491 (pour A = 587,6 nm hélium). Le PMMA se ramollit & une tempéra-
ture comprise entre 130 et 140 °C [30].

Dans des conditions extrémes, le PMMA est sensible a 'humidité et leau absorbée jouera le
role d’un plastifiant et altérera les caractéristiques du matériau [31].

11.4.2 Propriétés chimiques

- Le PMMA présente une innocuité et une absence dodeur, et il est connu pour ses
propriétés alimentaires [26] [25].

- Le PMMA est relativement résistant aux acides organiques et minéraux dilués ainsi quaux
solutions alcalines diluées jusqu’a une température de 60 °C. Cependant, il est sensible aux pro-
duits courants tels que 'acétone, I'alcool, le pétrole, le phénol, le carburant d’avion et le méthanol
430 °C [26] [25].

- Il est possible dexposer le PMMA a lextérieur sans aucun souci [27].
- La résistance aux conditions météorologiques est excellente [27].
11.4.3. Propriétés électriques

Les principales caractéristiques électriques du PMMA sont résumées dans la section sui-
vante [28] :

- La rigidité diélectrique varie entre 15 et 20 kV/mm
- La résistivité transversale varie entre 1015 a 1016 Q.cm
- La permittivité relative varie entre :
o 3,0et4,0adesfréquences de 50 ou 60 Hz.
- [élément de pertes diélectriques est représenté de :
o 4.10%et5.10?% a des fréquences de 50 ou 60 Hz.
o 3.10%et5.10?ala fréquence de 1 kHz [28].
11.4.4. Propriétés thermiques
La section suivante résume les principales caractéristiques thermiques du PMMA [29] :

o Coefhicient de dilatation thermique linéique, conformément a la norme NF T 51-221 ou
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-
équivalente

o Conductivité thermique, conformément a la norme NF X 10-021 ou & une norme similaire.

o Température de fonctionnement en CONtINU. .....ocevvevererereeeececrereieieieirreeeeseseenene -40a85°C

o Température vitreuse de transition..............coeoiiiiiiiiiiiiiiiiiineee e, 90 a135°C

« La température de fléchissement sous charge TFC A est de 1,82 MPa, conformément a la
norme NF T 51-005 ou a une norme comparable.............c.coooeiiiiiiii... 702100 °C

« Selon ISO 75-2 ou norme équivalente, la température de fléchissement sous charge TFC B
€St e 0,46 MPa. ...t 75a115°C [29].

I1.4.5. Propriétés optiques

- Une surface intérieure présentant un angle de réflexion total de 41 a 42 °C, ce qui autorise
la création de «conducteurs» de lumiére, tels que les fibres optiques [25].

- Il posséde un indice de réfraction de 1, 491 pour A = 587, 7 nm hélium, ce qui en fait un
matériau approprié pour la fabrication optique [25].

- La transparence est de 92 % pour une épaisseur de 3 mm [27].
I1.4.6. Propriétés mécaniques

Le PMMA est un polymeére amorphe qui a une température de transition vitreuse de 110
a 135 °C. Cela signifie qua température ambiante, il est solide, rigide, cassant et présente une
faible croissance.

Si le module est assez faible pour permettre une déformation facile sous efforts modérés, le
thermoformage est réalisable.

A une température supérieure a la température de transition vitreuse, le module d’un
polymeére amorphe diminue considérablement et reste presque constant [29].

IL.5. UTILISATION DU PMMA

Le PMMA est employé dans de nombreux secteurs tels que les loisirs, le batiment et 'aéro-
nautique. Les principales applications sont les suivantes [27].

I1.5.1. Les applications industrielles

Les cadres, les hublots et les capots des machines a laver, les chaines Hi-Fi, les portes des
fours a micro-ondes, les écrans de contrdle industriel ainsi que les schémas de controle du trajet

routier et ferroviaire.

11.5.2. I’ameublement et décoration

Salons, tables, aménagements intérieurs, escaliers, mobilier hospitalier, litiéres...etc.
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I1.5.3. Le sanitaire
Les baignoires, les bacs a douche et les lavabos sont des éléments thermoformés et colorés.
I1.5.4. Le batiment concernant tout particuliérement

- Les éléments transparents présents dans les immeubles contemporains (garde-corps de
balcon, pare-soleil, barriéres de vent).

- Le systeme déclairage : domes, vottes et vitrages.

- On utilise du PMMA extrudé pour la construction de toitures, de vérandas et de parois de

locaux industriels.
I1.5.5. Les loisirs :

Articles publicitaires tels que des enseignes, des présentoirs, des affiches,... etc.
I1.5.6. L’optique et I’électronique :

Les fibres optiques (dans les domaines de 'automobile, de l'aviation, de I'informatique, des
connexions industrielles). Dans le domaine de loptique, le PMMA est employé pour les lentilles,
les épiscopes, ...etc.

IL1.5.7. L électrotechnique

Pour des utilisations comme : les condensateurs, lenrobage de composants et différents sup-

ports.
I1.5.8. La médecine
Le PMMA est parfaitement adapté au tissu humain :
- Des interventions chirurgicales pour atténuer de maniére durable les rides.
- Appareils de rechange intraoculaires dans l'ceil : verre de contact, lentilles.
I1.5.9. I’aéronautique

Le PMMA est employé dans les fenétres, les hublots et les capots d’avion.

Figure I1.5 : Les Matieres et quelques applications de PMMA
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I1.6. CONCLUSION

Dans ce chapitre suivant, nous avons exposé le matériau sélectionné pour ce projet (PMMA).
Effectivement on a exposé les polymérisations et les définitions, et aussi les caractéristiques de
PMMA, Et quelque Exemples de leurs applications dans le domaine de génie électrique et autres
secteurs.

Le PMMA présente de nombreuses caractéristiques essentielles telles que la résistance a la
rayure, I'isolation thermique et acoustique, ainsi que la transparence. Il est employé dans le do-
maine du génie électrique comme isolent en raison de leurs caractéristiques électromécaniques
et physico-chimiques remarquables et de leur facilité de recyclage.
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II1.1. INTRODUCTION

Les matériaux polymeres diélectriques sont cruciaux pour de nombreuses applications élec-
triques et électroniques grace a leurs propriétés spécifiques, telles que la résistivité, la rigidité
électrique, la permittivité et le facteur de pertes diélectrique. Ces caractéristiques sont détermi-
nantes dans le choix et la conception de matériaux pour des utilisations spécifiques, comme les
circuits imprimés, les cables haute tension, les isolants pour transformateurs, les condensateurs,

et bien d’autres encore.

La premiére partie a abordé les propriétés diélectriques des polymeres telles que la résistivité,
la rigidité électrique, la permittivité, et le facteur de pertes diélectrique, aussi facteur de dissipa-

tion.

Dans la deuxieme partie, nous présenterons les différents dispositifs expérimentaux utilisés
lors des essais de vieillissement thermique réalisés sur des échantillons de PMMA. Des resultants
danalyse et de mesure ainsi que des interprétations seront exposés pour mieux comprendre ce

polymere.
I11.2. PROPRIETES DIELECTRIQUES DES POLYMERES

II1.2.1 Résistivité superficielles (ou de surface)

La résistivité superficielle, ou résistance superficielle, se référe a la résistance électrique d’une
certaine surface d'un matériau. Généralement exprimée en ohms par carré (()/square), elle sert
a caractériser la conductivité électrique des matériaux conducteurs ou semi-conducteurs sur

une surface spécifique.

Pour calculer la résistivité superficielle, on divise la résistance mesurée par la largeur de
la surface (en metres), multipliée par [épaisseur du matériau (en metres). Cette mesure est
couramment utilisée dans le domaine de Iélectronique pour évaluer la qualité des matériaux
conducteurs utilisés dans la fabrication des circuits imprimés, des capteurs, et dautres compo-
sants électroniques.

Pour un matériau homogene de résistivité p (rho) et dépaisseur d (en metres), la résistance R
(en ohms) a travers une section de surface A (en metres carrés) se calcule en utilisant la relation

suivante :
s
p=R— (1)
d
La résistivité superficielle (ou résistance superficielle) p est ainsi définie comme :
p=" @
|
Ou:

p,: Résistivité superficielle en ohms par carré ()/square),
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R : Résistance en ohms mesurée a travers la surface,
A : Surface en metres carrés sur laquelle la résistance est mesurée.
IIL.2.1.1 Résistivité diélectrique

La résistivité diélectrique, souvent notée p (rho), est une propriété des matériaux diélec-
triques qui quantifie leur capacité a résister au passage du courant électrique lorsqu'un champ
électrique est appliqué. Elle est définie comme la résistance électrique spécifique d'un matériau
diélectrique, exprimée en ohm-metre (Q.m).

II1.2.1.2. Résistance et résistivité transversales (ou volumique)

La résistance volumique est définie comme le rapport entre la tension a courant continu
(V) appliquée entre deux électrodes placées sur deux surfaces opposées d’une éprouvette, et le
courant en régime établi (A) entre ces électrodes. Elle sexprime en ohms (Q2). En revanche, la ré-
sistivité correspond au rapport entre I'intensité de champ a courant continu (V/m) et la densité
de courant en régime permanent (A/m) a travers le matériau. En pratique, elle équivaut a la ré-
sistance transversale d'un cube de longueur unitaire avec des électrodes placées sur ses surfaces
opposées, souvent exprimée en ohms par metre ((2-m), bien que dans la pratique courante, elle

soit souvent donnée en ohms par centimétre (Q-cm).
La résistivité transversale p (en Q-cm) est définie par la relation :
s
pP=R 7 (3)
Avec
R(Q) : résistance d’un bloc rectangulaire de polymere (figure II.1)
S (cm?2) : section

d (cm) : épaisseur

Bien que l'unité SI soit lohm-meétre, lohm-centimetre est plus fréquemment utilisé. La défi-
nition précédente est basée sur I'hypothese que la loi 'Ohm est applicable en courant continu.

La conductivité est donnée par :
o=— (4)
yo)

O: sexprime en Q'.m™ ou en S.cm™[34].

Cette grandeur revét une importance particuliere pour les dispositifs électroniques tels que
les circuits imprimés souples ou rigides ainsi que les enrobages de composants.
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Electrode Electrode

() résistivité transversale (B) résistivité superficielle

Figure III.1. Schémas représentatifs des résistivités transversale et superficielle [35].
I11.2.2 Rigidité électrique
I11.2.2.1 Définition

La rigidité électrique des polymeres, aussi appelée rigidité diélectrique, désigne la capaci-
té d'un polymere a supporter un champ électrique intense sans subir de décharge électrique,
cest-a-dire sans se rompre et devenir conducteur. Cette propriété mesure la limite du champ
électrique que le matériau polymere peut tolérer avant de se décomposer électriquement. Elle
sexprime généralement en kilovolts par millimetre (kV/mm).

La rigidité diélectrique fait référence aux propriétés d'un diélectrique, qui est un isolant ou
une substance non conductrice capable de se polariser sous leffet d'un champ électrique.

Dans la plupart des cas, les caractéristiques du diélectrique sont attribuées a sa capacité a se
polariser sous I'influence d'un champ électrique [36].

I11.2.3. Permittivité diélectrique

La permittivité diélectrique d'un polymere quantifie sa capacité a stocker de Iénergie élec-
trique sous leffet d'un champ électrique appliqué. Cette propriété dépend de la polarisation des
molécules du matériau et impacte le coefficient de permittivité relative crucial dans la concep-
tion de condensateurs et d’isolants électriques.

I11.2.3.1 Permittivité électrique
La permittivité relative ¢ d'un matériau est définie par la relation suivante:
c=¢&.c, (5)
Ou:
e = ¢ g : La permittivité absolue du diélectrique.
g, = 8.845 x 10" F/m : la permittivité du vide.

On peut déterminer la valeur de C en fonction des caractéristiques géométriques (Surface
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des armatures S et distance | entre elles) ainsi que de la nature du diélectrique du condensateur
[37] :

s

)

Laugmentation de la capacité C résulte de I'introduction d’'un diélectrique qui se polarise
sous leffet du champ électrique appliqué. Ce processus induit la formation de dipoles perpen-
diculaires aux armatures du condensateur. Ces dipoles contribuent a neutraliser une partie des
charges électriques présentes sur les surfaces métalliques [38].

I11.2.4. Facteur des Pertes diélectriques
I11.2.4.1.Définition

Le facteur de pertes diélectriques d’'un matériau mesure la quantité dénergie électrique dis-
sipée sous forme de chaleur lorsqu’il est soumis & un champ électrique alternatif. Il joue un
role crucial dans lévaluation de lefficacité énergétique des matériaux diélectriques et peut étre
influencé par leur structure chimique, leur composition, ainsi que la fréquence du champ élec-

trique.

La permittivité et le facteur de dissipation diélectrique d’'un matériau sont influencés par di-
vers parametres physiques externes et internes, tels que la fréquence, la température, I'intensité
du champ électrique, les rayonnements ionisants, '’humidité et la composition chimique [42].

I11.2.4. 2. Pertes diélectriques

Dans un diélectrique imparfait, la polarisation résulte de mécanismes de déformation de
la distribution des charges électriques sous I'influence d'un champ électrique. Dans le cas d'un
champ électrique alternatif, la polarisation ne suit pas instantanément les variations du champ,
entrainant ainsi une relaxation diélectrique qui induit une perte dénergie. La figure (IIL.2) il-
lustre un tel condensateur, équivalent a un circuit comprenant une résistance en parallele avec

la capacité [39] [40].
I

e
Figure II1.2 : Circuit équivalent parallele représentant un diélectrique
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Avec:
Cs : capacité du condensateur parfait ;
R : résistance du diélectrique réel.

Dans le diagramme de Fresnel (figure I11.3), le courant alternatif complexe T résultant de
lapplication de la tension alternative complexe U aux bornes d'un condensateur plan contenant
un diélectrique se décompose en deux composantes [40]:

'3 il

C

I

|

|

1

! [(A) courant résultant

. E I_(A) courant de charge

— | I (A)  courant de pertes

i U(Vv) tension

! o (rad) angle de pertes

: 6l (rad) angle de phase

|

1

) u

Figure II1.3 : Diagramme de Fresnel d’'un condensateur présentant des pertes.
1= TC +1 (7)
I_: Le courant de charge.
I : Le courant de perte dénergie dans le diélectrique (due a la polarisation).
Les courantset sont définis par les relations suivantes [38] :
T =jwed (8)

1% (9)
Avec:
w=27tf: Pulsation du courant alternatif.
f = la fréquence électrique

L'angle § est appelé angle de pertes diélectriques. En pratique, T est proportionnel & O et
peut-étre [40] :

I=jw(-je)u (10)
Ou:

& = jw(e -j&"): la permittivité relative complexe.
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La partie réelle € représente la permittivité relative en courant alternatif & une fréquence et
une température données, traduisant l'aptitude d'un matériau a stocker de [énergie électrique.
La partie imaginaire est I'indice de pertes diélectriques. La tangente de 'angle de pertes, le fac-
teur de pertes diélectriques, est donnée par la relation.

tano = % = ‘Z— (11)
C

Elle est également connue sous le nom de facteur de dissipation diélectrique (sans dimen-

sion) [38].

IIL.2.5. Facteur de Dissipation Diélectrique
I11.2.5.1. Définition

Le facteur de dissipation diélectrique quantifie la capacité d'un matériau diélectrique a
convertir [énergie électrique en chaleur lorsqu’il est exposé a un champ électrique alternatif.
Clest une mesure directe des pertes dénergie et joue un role crucial dans Iévaluation des per-
formances des matériaux diélectriques, notamment dans les applications a haute fréquence et
nécessitant un faible niveau de bruit.

"

Le facteur de dissipation diélectrique est défini comme le quotient <., Ce rapport est éga-
lement appelé tangente de I'angle de pertes, ou ; est I'angle complémentaire du déphasage entre
la tension appliquée au diélectrique et le courant qui en résulte, tel que wns="- [41].

Enfin, les pertes diélectriques causées par la polarisation dans les polymeres et les mou-
vements de charges doivent étre minimales. Le facteur de dissipation, note tan(d), indique le
rapport entre le courant de fuite résistif et le courant de fuite capacitif, et il doit étre maintenu a
un faible niveau [43].

II1.3. Description du dispositif expérimentale
II1.3.1. Définition d’un vieillissement

Le vieillissement est un phénomeéne irréversible qui provoque des changements de la struc-
ture physique et/ou chimique des matériaux au cours du temps. Il en résulte une modification
des propriétés mécaniques et physico-chimiques du matériau. Il peut également provoquer la
modification de la morphologie et de la composition des matériaux, selon Iéchelle de temps du
processus et la source dénergie pour le vieillissement [44], pour toutes conditions extérieures
(comme la température, les agents chimiques, les radiations UV ...etc.). Le polymere subit ces
contraintes, au cours de la mise en forme et pendant 'usage.

Les différents mécanismes responsables du vieillissement des polymeéres peuvent étre classés
en deux grandes catégories : physique et chimique.
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II1.3.2. vieillissement thermique

Le vieillissement thermique des échantillons se fait dans une étuve thermo-ventilée a une

température donnée, et une période bien déterminée.

I11.4. PREPARATION DES ECHANTILLONS

Nous avons découpé les échantillons en forme carrée a l'aide d'une découpeuse, mesurant 3

cm de coOté et 3 mm dépaisseur.

Avant de procéder aux essais, chaque échantillon est bien nettoyé a I'alcool puis séché dans
le but de réduire les poussiéres et les impuretés fixées sur la surface de l'isolant. Quatre échan-
tillons ont été utilisés (un vierge, un deuxieme vieilli pendant 24heures, un troisi¢éme vieilli
thermiquement pendant 48heures et le dernier échantillon vieilli pendant 72heures).

Le vieillissement thermique de nos échantillons sest effectué dans une étuve sous une tem-
pérature fixée a 90 °C (figure 111.4).

Figure I11.4 : Etuve pour le vieillissement thermique.

IT11.5. CONDITION D’ESSAIS DES EPROUVETTES

Avant les tests de mesure, les éprouvettes ont été conditionnées dans un dessiccateur

Pendant au moins 24 h afin déliminer toute présence d’ humidité. La figure II1.5 montre des

échantillons en cours de conditionnement.

Figure IIL.5 : Dessiccateur.
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I11.6. APPAREIL D’ANALYSE
I11.6.1. Analyse par la spectroscopie d’impédance

Nous avons étudié la variation de la permittivité relative, le facteur de dissipation tgd (angle
de pertes) et I'indice de perte diélectrique en fonction de la fréquence, en utilisant un analyseur
d’'impédance modele Gw Instek LCR-817. Cet appareil nous permet de mesurer la résistance R,
le facteur de dissipation tgd et la capacité C en fonction de la fréquence qui peut varier entre 0.5
KHz et 10 KHz.

Figure II1.6. Impédance-metre de type Gw Instek LCR-817.

I11.7. RESULTATS EXPERIMENTAUX ET DISCUSSION

1I1.7.1 observation visuelle

Figure II1.7. Echantillon vierge Figure II1.8. Echantillon vieilli thermiquement
Pendant 24heures

a. Echantillon vierge

Cet échantillon semble étre transparent et sans défauts apparents, la surface est lisse et uni-

forme, sans signes de dégradation ou de vieillissement.
b. Echantillon vieilli thermiquement pendant 24 heures

Cet échantillon montre des signes visibles de dégradation, avec une surface semble moins
transparente, peut-étre plus opaque ou brouillée. Il pourrait y avoir des traces de microfissures,
de bulles ou de changements de couleur, indiquant un vieillissement thermique.
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II1.7.2. Influence du vieillissement thermique sur les propriétés diélectriques
I11.7.2.1. Permittivité relative
a. Variation de permittivité relative en fonction de la fréquence

La figure II1.9 nous donne la variation de la permittivité relative en fonction de la fréquence
pour différentes durées de vieillissement (Oh, 24h, 48h, 72h) a une température de vieillissement
de 90°C.

Peritthvité relathvoe

(XY

wl

sl

ml

P I
) S
-

w

o

Fréquence (kHz)

Figure I11.9. Variation de la Permittivité relative en fonction de la fréquence
On remarque que:

o La permittivité relative diminue avec l'augmentation de la fréquence pour toutes les durées

de vieillissement.

« Lacourbe correspondant a [échantillon vierge (en bleu) donne une valeur de permittivité re-
lative denviron 3.5 a la fréquence de 0.5 kH et diminue pour atteindre environ 3.2 a 10 kHz.

« La courbe correspondant a Iéchantillon vieilli pendant 24h (en vert) quand, a elle, donne
une valeur de permittivité relative denviron 3.3 a la fréquence de 0.5 kH et diminue pour
atteindre environ 2.25 a 10 kHz.

« La courbe correspondant a Iéchantillon vieilli pendant 48h (en rouge) montre une diminu-
tion plus prononcée, allant de 3 a 0.5 kH a environ 1.47 a 10 kHz.

« Lacourbe correspondant a Iéchantillon vieilli pendant 72h (en noir) donne une diminution

passant de 2.7 a environ 1.45.

Nous remarquons que la permittivité relative diminue avec la fréquence pour toutes les du-

rées de vieillissement.
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b. Variation de la permittivité relative en fonction du temps du vieillissement

La variation de la permittivité relative en fonction du temps du vieillissement pour difté-
rentes valeurs de la la fréquence (0.5 kH, 5 kH et 10 kH), est illustrée par la Figure III.10.
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Figure III.10. Variation de permittivité relative en fonction du temps du vieillissement
Nous remarquons que :

Toutes les courbes présentent une diminution de la permittivité relative au fil du temps, in-
diquant une réduction des permittivités avec le vieillissement, et les courbes des fréquences plus
basses (0.5 kHz et 5 kHz) montrent une diminution plus prononcée initialement, suivie d’'une
stabilisation apres environ 48 heures, enfin la courbe a 10 kHz montre une diminution rapide et
se stabilise plus tot que les autres fréquences.

En effet, la permittivité relative diminue avec le temps de vieillissement pour toutes les fré-
quences étudiées, avec une diminution plus rapide aux fréquences plus élevées. Cette tendance
suggere une amélioration de la qualité de I'isolant et une réduction de la mobilité moléculaire
au fil du temps.

I11.7.2.2. Facteur de dissipation di¢lectrique
a. Influence de la fréquence sur le facteur de dissipation du PMMA

Les valeurs du facteur de dissipation (tgd) sont relevées directement sur 'analyseur d'impé-
dance-metre. La figure III.11 représente la variation du facteur de dissipation en fonction de la
fréquence pour différents temps de vieillissement de nos échantillons.
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Figure I11.11. Variation du facteur de dissipation en fonction de fréquence
Nous remarquons que :

o La courbe correspondant a léchantillon vierge (en bleu) donne une valeur du facteur de
dissipation denviron 0.06 a la fréquence de 0.5 kH et diminue pour atteindre environ 0.005
a 10 kHz.

o La courbe correspondant a Iéchantillon vieilli pendant 24h (en vert) quand, donne une va-
leur du facteur de dissipation denviron 0.05 a la fréquence de 0.5 kH et diminue pour at-
teindre environ 0.004 a 10 kHz.

« La courbe correspondant a Iéchantillon vieilli pendant 48h (en rouge) montre une diminu-
tion, passant de 0.045 a 0.5 kH a environ 0.0035 a 10 kHz.

o La courbe correspondant a Iéchantillon vieilli pendant 72h (en noir) donne une diminution
allant de 0.0405 a environ 0.003.

En effet, Le facteur de dissipation diminue avec l'augmentation de la fréquence pour toutes
les durées de vieillissement. Les courbes présentent toutes une tendance similaire.

b- Influence de facteur de dissipation du PMMA en fonction de temps du vieillissement :

La Figure I11.12 montre la variation du facteur de dissipation en fonction du temps de vieil-
lissement pour trois fréquences différentes : 0,5 kHz, 5 kHz et 10 kHz.
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Figure I11.12. Variation du facteur de dissipation en fonction de temps du vieillissement
On remarque que :
o Le facteur de dissipation diminue avec le temps de vieillissement pour toutes les fréquences.

o La diminution est plus prononcée pour les basses fréquences (0, 5 kHz) par rapport aux
hautes fréquences (10 kHz).

En effet, La diminution du facteur de dissipation avec le temps de vieillissement indique une
stabilisation du matériau ou systéme étudié au fil du temps.

I11.7.2.3. Facteur de pertes diélectriques

Lindice des pertes diélectriques ou facteur de pertes diélectriques est donné par la relation

suivante :
e=e.tgd (12)
Avec:
¢ : Permittivité relative ;

tgd : Facteur de dissipation
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a. Variation du facteur de pertes diélectrique en fonction de la fréquence

La figure III.12 représente les variations du facteur de pertes diélectrique en fonction de la
fréquence.

—— 0h
—— 24h
—— 43h

Facteurde pertes diélectriqgues

Fréquence (kHz)

Figure III.13. Variation de facteur des pertes diélectriques en fonction de la fréquence.
On remarque que:

« Lacourbe correspondant a Iéchantillon vierge (en bleu) donne une valeur initiale du facteur
de pertes diélectriques denviron 0.22 a la fréquence de 0.5 kHz, et diminue progressivement
pour atteindre environ 0.02 a 10 kHz.

o La courbe correspondant a léchantillon vieilli pendant 24h (en vert) commence a environ
0.15a 0.5 kHz, et diminue pour atteindre environ 0.02 a 10 kHz.

« La courbe correspondant a Iéchantillon vieilli pendant 48h (en rouge) montre une diminu-
tion similaire, débutant a environ 0.12 a 0.5 kHz, et atteignant environ 0.02 a 10 kHz.

o La courbe correspondant a [échantillon vieilli pendant 72h (en noir) commence a environ
0.1 2 0.5 kHz, et diminue pour atteindre environ 0.01 a 10 kHz.

En effet, le facteur des pertes diélectriques diminue avec l'augmentation de la fréquence pour
tous les échantillons.

b. Variation du facteur de pertes diélectrique en fonction du temps de vieillissement

La figure II1.13 suivante montre Iévolution des valeurs du facteur de pertes diélectriques en
fonction du temps de vieillissement pour diftérentes fréquences (0.5 kHz, 5 kHz, 10 kHz).
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Figure III.14. Variation du facteur de pertes diélectrique en fonction du temps de vieillissement
Nous remarquons que :

Laugmentation du temps de vieillissement induit la diminution du facteur de pertes diélec-
triques quel que soit la valeur de la fréquence.

En effet, si nous considérons les différentes fréquences, soit 0.5, 5 et 10 kHz, le facteur de
pertes diélectriques diminue de 3.5 pour 0 heures de vieillissement a 2.54 pour 72 heures de
vieillissement, de 3.26 pour 0 heures de vieillissement a 1.6 pour 72 heures de vieillissement et
de 3.22 pour 0 heures de vieillissement a environ 1.45 pour 72 heures de vieillissement respec-

tivement.
IT1.8. CONCLUSION

Nous nous sommes intéressés, dans ce chapitre, a [étude des propriétés diélectriques du
polyméthacrylate de méthyle, a savoir, la permittivité diélectrique, le facteur de pertes diélec-
triques et le facteur de dissipation diélectrique. La préparation méticuleuse des échantillons et
les conditions dessai bien définies sont cruciales pour obtenir des résultats fiables. A l'aide d'un
dispositif expérimental approprié, le spectroscope d'impédance, nous avons pu avoir différentes
caractéristiques du polymere soumis au vieillissement sous la contrainte thermique. Cette étude
permet non seulement de mieux comprendre le matériau étudié, mais aussi doptimiser son uti-
lisation dans des applications réelles ou la performance diélectrique est critique.
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CONCLUSION GENERALE

Le travail présenté dans ce mémoire a été consacré a létude du polyméthacrylate de méthyle
(PMMA) soumis au vieillissement thermique. Il s'inscrit dans le cadre de Iévaluation du com-
portement de notre polymeére soumis aux vieillissements thermique. Pour commencer donc,
nous avons donné une vue générale sur les polymeres, et le polyméthacrylate de méthyle en
particulier.

Nous avons étudié les variations des parametres diélectriques (permittivité relative, le fac-
teur de pertes diélectriques et facteur de dissipation) en fonction de temps de vieillissement, ou
nous avons remarqué la dégradation physico-chimique subie par le solide isolant, PMMA, sous
leftet de la température.

En effet, nous avons constaté que la permittivité du polymeére et son facteur de pertes diélec-
triques diminuent avec l'augmentation de la fréquence et augmentent avec l'augmentation de la
durée de vieillissement. Le but était de prédire la durée de la vie de notre matériau (PMMA) et
essayer donc d'améliorer ses propriétés diélectriques.
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Annexe 1

facteur des pertes dielectrique en fonction de frequence
fr(KHZ) vierge 24 h 48 h 72h
0,5 0,21 0,165 0,135 0,1107
1 0,11935 0,0775 0,056 0,0432
1,5 0,0918 0,03 0,0234 0,01914
2 0,08425 0,0252 0,02088 0,01615
2,5 0,0804 0,02295 0,01806 0,01494
3 0,07348 0,02184 0,0166 0,014175
3,5 0,06993 0,021165 0,01458 0,01343
4 0,06308 0,0205 0,014 0,012782
4,5 0,0528 0,020169 0,01183 0,01215
5 0,0495 0,019019 0,011356 0,010335
5,5 0,0492 0,01815 0,010624 0,009796
6 0,04578 0,01702 0,010496 0,00936
6,5 0,04564 0,016488 0,010269 0,009027
7 0,04238 0,016117 0,009882 0,008758
7,5 0,039 0,015663 0,008758 0,008195
8 0,03564 0,01469 0,008304 0,007844
8,5 0,02916 0,0144512 0,0081 0,007696
9 0,02592 0,0139872 0,007599 0,007203
9,5 0,01938 0,009 0,00296 0,00219
10 0,0161 0,006735 0,00294 0,00145
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Annexe 2

FACTEUR DE DISSIPATION EN FONCTION DE TEMPS

Tg f=0.5 f=5 f=10
Oh 0,06 0,015 0,005
24h 0,05 0,0077 0,003
48h 0,045 0,0068 0,002
72h 0,041 0,0065 0,001
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Annexe 3

Permitivite relative en fonction de temps

Pr f=0.5 f=5 f=10
Oh 3,5 3,3 3,22
24h 3,3 2,47 2,245
48 h 3 1,67 1,47
72h 2,7 1,59 1,45
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Annexe 4

facteur des pertes dielectrique en fonction de temps

fr(KHZ) vierge 24h 48 h 72h

0,5 0,21 0,165 0,135 0,1107

5 0,0495 0,019019 0,011356 0,010335
10 0,0161 0,006735 0,00294 0,00145
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Annexe 5

Prmitivite relative en fonction de frequence
fr(KHZ) vierge 24h 48 h 72h
0,5 3,5 3,3 3 2,7
1 3,41 3,1 2,8 2,4
1,5 3,4 3 2,6 2,2
2 3,37 2,8 2,4 1,9
2,5 3,35 2,7 2,1 1,8
3 3,34 2,6 2 1,75
3,5 3,33 2,55 1,8 1,7
4 3,32 2,5 1,75 1,66
4,5 3,3 2,49 1,69 1,62
5 3,3 2,47 1,67 1,59
5,5 3,28 2,42 1,66 1,58
6 3,27 2,3 1,64 1,56
6,5 3,26 2,29 1,63 1,53
7 3,26 2,27 1,62 1,51
755 3,25 2,27 1,51 1,49
8 3,24 2,26 1,51 1,48
8,5 3,24 2,258 1,5 1,48
9 3,24 2,256 1,49 1,47
9,5 3,23 2,25 1,48 1,46
10 3,22 2,245 1,47 1,45
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Résumé

Résumé

Dans ce travail, nous nous sommes intéressés a leffet du vieillissement thermique sur les
propriétés diélectriques de polyméthyle-méthacrylate (PMMA) de utilisée dans isolation nom-
breuses utilisation (Substrats pour circuits imprimés, les enroulements machine électriques, An-
tennes, Ecrans de protection...etc.). Nous avons d’une part, étudié les variations des paramétres
diélectriques (permittivité relative, le facteur de pertes, le facteur de dissipation) en fonction de
la fréquence et de la durée de l'application de la contrainte (température) et d’autre part, analysé
avec les différentes techniques les dégradations subies par le solide isolant sous leffet de la tem-
pérature pour connaitre la durée de la vie de notre matériau PMMA et aussi essayer donc d'amé-
liorer ses propriétés diélectriques. Nous avons conclu que PMMA a des avantages et propriétés
importantes et recherchées en raison de caractéristiques uniques, qui sont: la transparence, les

bonnes propriétés diélectriques, lexcellente résistance, la durabilité.
Summary

In this study, we focused on the effect of thermal aging on the dielectric properties of
polymethyl methacrylate (PMMA) used in various insulation applications (substrates for
printed circuits, electrical machine windings, antennas, protective screens, etc.). Firstly, we
investigated the variations of dielectric parameters (relative permittivity, loss factor, dissipation
factor) with respect to frequency and duration of temperature exposure. Secondly, we analyzed
the degradation mechanisms of the insulating material under temperature stress to determine
the lifespan of our PMMA material and explore ways to enhance its dielectric properties. Our
findings indicate that PMMA possesses significant advantages and desirable properties due to
its unique characteristics such as transparency, good dielectric properties, excellent resistance,

and durability.
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