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PROBLEMATIQUE



La majorité des études relatives aux systémes nanocomposites ont mis en évidence
I’amélioration notable des propriétés physique, chimiques et mécaniques de polyméres purs
ou de mélanges de polymeres en présence de renforts [1-3]. A titre d’exemple, Chen et ses
collaborateurs [4] ont préparé un mélange de polymere de type nanocomposite (‘nanoblend’)
ayant pour matrice le mélange PU/PCL et pour renfort une argile montmorillonite
organiquement modifiée ou traitée. lls ont trouve que la résistance de traction et le module de
tension augmentent linéairement en fonction de la concentration massique de I’argile.
D’autres publications rapportent I’effet compatibilisant de 1’argile (organiquement modifiée)
une fois incorporée a un mélange immiscible de polymeéres [5- 6].

Les thermoplastiques élastomeres représentent une novelle classe de matériaux a base d’un
¢lastomere et d’un plastomere et leurs propriétés peuvent €tre plus facilement controlées en
faisant varier le rapport massique élastomere/plastomere dans le mélange. Ces matériaux
posseédent 1’¢lasticité de la phase élastomere et la thermoplasticité d’un plastique et pouvant
aussi retenir les propriétés des deux constituants telles que la résistance au rayonnement
ultraviolet et a I’ozone, la résistance aux solvants et une température de déformation élevée
[7]. Par ailleurs, ces matériaux peuvent &tre mis en forme par extrusion, injection ou aussi par
soufflage donnant des produits commerciaux attractifs présentant une bonne résistance a la
traction (conférée par le constituant thermoplastique) et une excellente résistance aux chocs
(conferée par le constituant élastomeére). Ces matériaux peuvent aussi étre recyclé plusieurs
fois sans que leurs propriétés subissent des dégradation notables [8]. En consequence,
beaucoup de matériaux thermoplastique élastomere ont été développés pour des applications
diverses dans les industries automobile, électrique et médicale. La majorité des
thermoplastiques élastomeéres a matrice polyoléfine sont fabriqués a partir de caoutchoucs
synthétiques tels que 1’éthyléne-propyléne-diene monomere (EPDM), le styréne —éthyléne —
butylene —styréne (SEBS), le caoutchouc éthylene propyléne (EPR) et le caoutchouc
butadiene acrylonitrile (NBR) ou a partir de ces caoutchoucs modifiés.

Généralement, il est facile de combiner un constituent de type caoutchouc avec un constituent
de type thermoplastique ayant des polarités et des paramétres de solubilité similaires pour
produire un matériau thermoplastique possédant des applications pratiques tel que le
polypropylene/ I’éthyléne-propyléne-diéne monomére (PP/EPDM), le polychlorure de
vinyle/Butadiéne acrylonitrile (P\VC/NBR) et le nylon Butadiéne acrylonitrile (nylon/ NBR).



Les mélanges polypropyléne/caoutchouc naturel (PP/NR) ont été étudiés car ces mélanges
associent une température élevée du polypropylene et une stabilité dimensionnelle élevée, aux
hautes températures, du caoutchouc naturel [9]. Toutefois, il est difficile de produire un
matériau thermoplastique élastomére en utilisant un plastomere et un élastomere ayant des
polarités et des paramétres de solubilité différents. Cela est dii a I’existence de tensions
interfaciale élevées entre les deux phase polymeres. Ce probléeme peut étre résolu par
I’adjonction d’agent de compatibilisation pour améliorer I’adhésion interfaciale entre les deux
phases [7].

Une méthode parmi d’autres pour améliorer les propriétés d’un mélange de polymeéres
consiste en I’adjonction de renforts a ce mélange. L’ajout de renfort est favorisé car ces
renforts sont bon marché et efficace pour améliorer les propriétés du matériau de base. Le
degré d’amélioration des propriétés dépend souvent du type du renfort (synthétique ou
naturel), de la forme et de la taille de ses particules constitutives et aussi du traitement de
surface de ces particules qui favorise les interactions entre le renfort et la matrice polymére
[11]. En genéral, le caoutchouc (naturel ou synthétique) est utilisé pour améliorer la résistance
aux chocs au détriment de la rigidité et de la résistance a la traction, alors que I’ajout de
renfort inorganique peut améliorer la rigidité et la résistance de traction mais provoque une
diminution de la résistance aux chocs. Pour remédier a tout ceci et essayer d’équilibrer entre
résistance aux chocs, rigidité et résistance de traction, des recherches sont entreprises sur les
systemes polymere/caoutchouc/renfort inorganique dans lesquels I'utilisation simultanée du
caoutchouc et d’un renfort inorganique est prévue d’améliorer en méme temps la résistance
aux chocs et la rigidité ou résistance aux chocs. Pour des applications industrielles de tels
matériaux, le constituant élastomere est ajouté au constituant thermoplastique dans une
proportion qui varie généralement entre 5 et 15 % en poids et cela dans le but d’optimiser la
résistance aux chocs ou I’allongement a la rupture [12]. L’ajout d’une argile organiquement
traitée ou modifiée a un mélange thermoplastique élastomere a pour objectif d’améliorer les
propriétés mécaniques du matériau résultant (rigidité, dureté et résistance de traction) car la
présence du constituant élastomeére favorise la résistance aux chocs mais diminue les
propriétés mécaniques du mélange [13-15]. A titre d’exemple, ’addition de 3 % en poids
d’une argile organiquement modifiee au mélange PAG6/SEBSgMAH méne a un
thermoplastique élastomere combinant I’amélioration de la rigidité (due a I’ajout d’argile) et
I’amélioration de la résistance aux chocs (due a 1’ajout du constituant élastomere
SEBSgMAH) [16].



Des systémes ternaires basés sur 1’ajout d’un troisiéme constituant élastomére qui ont été
développés incluent, entre autres, le nylon 6/argile modifiée/EPR-g-MAH [17], le nylon
6/argile modifiée/EPDM-g-MAH [18], le nylon 6/argile modifiée/caoutchouc de silicone [19],
1’époxy/le caoutchouc a-zirconium phosphate [20]. Le mélangeage du polypropyléne avec un
constituant élastomere constitue une stratégie pour améliorer la résistance aux chocs de la
résine de base (polypropyléne) [21]. Un article publié par Liang et Li [22] a trés bien résumé
I’état des connaissances relatives au mécanisme d’amélioration de la résistance aux chocs
(« toughening mechanism”) des mélanges polypropyléne/élastomére. A présent, le caoutchouc
éthyléne-propylene-diene monomere (EPDM) sont les plus fréquemment utilisés comme
modificateurs ou promoteurs de la résistance aux chocs.

Récemment, il a été rapporté que des particules nanométriques de silice SiO, et 1’éthyléne
propyléne diene monomére (EPDM) [23-24] ou le polydimethylsiloxane (PDMS) [25]
peuvent a eux deux améliorer la résistance aux chocs et le module de tension du
polypropylene. Il a été aussi rapporté que le polyéthyléne octéne greffé par 1’anhydride
maléique (POE-g-MA) peut étre un agent efficace de promotion de la résistance aux chocs
pour les mélanges PP/(argile organiquement-modifiée) [26], le polypropylene/CaCOs [27] et
le polypropyléne/Hydroxyde de Magnésium [28]. Par ailleurs, il a été également rapporté que
I’élastomere copolymére POE, qui a été développé par la compagnie Dow Chemical en
utilisant la catalyse metallocene, peut étre un meilleur promoteur de la résistance aux chocs
pour le systeme PP/organoclay/PP-g-MAH [29] que les traditionnels EPDM ou caoutchouc
éthylene propyléne (EPR) [30-31]. Par ailleurs, il a été également rapporté que 1’addition d’un
agent de nucléation peut optimiser 1’équilibre entre la résistance aux chocs et la rigidité pour
les systemes PP/SEBS et PP/éthyléne octane [32].

Le caoutchouc naturel (NR) est un ¢lastomére important et trés utilisé. L’intérét de combiner
le caoutchouc naturel et un polymére thermoplastique s’est accrue ces derniéres dizaines
d’années et cela est di @ I’abondance du caoutchouc naturel et a son prix de revient bon
marché. En outre, le caoutchouc naturel s’est révélé capable d’améliorer la stabilité thermique
d’un mélange Thermoplastique/caoutchouc naturel [33]. De plus, le caoutchouc naturel étant
un polymeére naturel, son principal avantage, relativement au polyéthyléne octéne (POE) ou
aux autres élastomeres promoteurs de résistance aux chocs, réside en son faible indice de
polydispersité. D’autres parts, les particules d’argile sont a-priori capables d’améliorer le

résistance de traction et la rigidité du mélange polypropylene/caoutchouc naturel.



Jusqu’ a maintenant, aucune étude n’est disponible dans la littérature scientifique relative aux
effets d’une argile organiquement modifiée sur les propriétés d’un thermoplastique élastomere
basé un polypropylene isotactic (iPP) et un caoutchouc naturel de grade SMR-w.

L’objectif de ce travail est donc d’étudier les effets d’une argile organiquement modifiée sur
les propriétés d’un mélange thermoplastique élastomere basé sur un polypropyléne isotactic
(iPP), et un caoutchouc naturel de grade SMR-w. La concentration massique de ’argile
organiquement modifiée a été variée de 0 a 9 %. Le rapport massique PP/NR a été maintenu
constant et égal, respectivement, & 90/10 dans toutes les formulations étudiées. Le rapport
massique PP/NR a été choisi égal a 90/10 parce que, d’une part, c¢’est une valeur moyenne
utilisée couramment dans la pratique industrielle [12] et dans la recherche universitaire [21,
29], et d’autre part, une concentration massique €levée de la phase ¢lastomere contrebalance
ou défavorise I’effet de renforcement du renfort argileux. En effet, il a été rapporté que I’effet
de renforcement d’une argile organiquement modifiée est plus apparent ou plus exalté aux
basses concentrations massiques de la phase élastomere (entre 10 et 20 %) par rapport aux
hautes concentrations de la phase élastomére (30 %) [34].

Cette these a été structurée en une introduction générale suivie d’une partie théorique (formée
des chapitres I et II), d’'une partie expérimentale (chapitre III et chapitre V), le tout terminé
par une conclusion générale. L’introduction générale résume I’état d’avancement des
recherches dans le domaine particulier des nanocomposites ternaires de type
polypropyléne/élastomere/argile et explicite 1’objectif de cette these. Le chapitre I présente les
nanocomposites binaire a matrice polymere et renfort argileux. Le chapitre 1l présente les
nanocomposites ternaire ayant une matrice formée d’un mélange de polymeres et un renfort
argileux. Le chapitre Il présente le c6té expérimental du travail. Le chapitre 1V présente les
résultats obtenus ainsi que leurs interprétations. Enfin, la conclusion générale résume les

principaux objectifs atteints ou réalisés dans ce travail.
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