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Résumé : Dans cette étude, nous avons caractérisé le comportement rhéologique de nanocomposites à base de 
polypropylène et d’argile lamellaire, compatibilisés avec un polypropylène greffé anhydride maléique. Nous 
avons étudié l’influence du taux de compatibilisant et du taux d’argile. Le niveau d’exfoliation est quantifié par 
la valeur du seuil d’écoulement déduit des mesures rhéologiques. Son évolution avec le taux d’argile permet de 
définir un seuil de percolation de l’ordre de 1,5% en masse. 
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1. Introduction 

Depuis les travaux d’une équipe de recherche de 
Toyota à la fin des années 80, l’utilisation d’argiles 
lamellaires en tant que charges dans des matrices 
polymères suscite une attention particulière. En 
effet, le haut facteur de forme ainsi que la forte 
surface spécifique développée par ces argiles 
permettent d’obtenir une amélioration significative 
des propriétés de la matrice, telles que les propriétés 
mécaniques (résistance aux chocs et à la traction), la 
résistance au feu, l’imperméabilité ou encore les 
propriétés barrières, et ce pour de très faibles taux de 
charges (moins de 5 % en masse). Ces matériaux 
nanocomposites sont notamment utilisés dans 
l’industrie automobile où leurs performances 
mécaniques et leurs propriétés barrières sont 
exploitées afin de remplacer certaines pièces 
métalliques, permettant ainsi une réduction du poids 
des véhicules. Les premiers nanocomposites à base 
d’argiles lamellaires ont été réalisées par mélange à 
l’état fondu dans des matrices polyamide 6 (nylon), 
avec des interactions matrice-charge très favorables 
à la délamination des feuillets. Cette amélioration  
des propriétés de la matrice par l’incorporation de 
charges d’argiles lamellaires a ensuite été testée dans 
des matrices polypropylène, moins onéreuses que le 
nylon. Les interactions polypropylène-argile étant 
nettement moins favorables à la dispersion des 
feuillets que dans le cas du polyamide, l’utilisation 
d’agents compatibilisants s’est imposée. 

Dans ce travail, nous nous intéressons à la 
réalisation de nanocomposites à base de 
polypropylène et d’argile lamellaire, compatibilisés 
par un polypropylène greffé anhydride maléique.  

2. Matériaux, méthodes expérimentales et 
analyses 

L’argile lamellaire utilisée est la Dellite® 67G 
fournie par Laviosa Chemica Mineraria. Il s’agit 
d’une montmorillonite organiquement modifiée par 
un tensioactif (dialkyldiméthylammonium) afin d’en 
améliorer son incorporation dans les polyoléfines. Sa 
capacité d’échange cationique est de 115 meq/100g. 

La figure 1 montre les poudres d’argiles compactées 
dont la taille caractéristique est comprise entre 20 et 
40 µm. L’analyse en diffraction des rayons X est 
présentée sur la figure 2. On y distingue trois pics 
caractéristiques de la distance interlamellaire d001. 
Lagaly et al. [1] ont montré que cette distance 
dépend de l’organisation des chaînes alkyle du 
tensioactif présent dans l’espace interfolliaire. Dans 
le cas de la Dellite® 67G, la configuration 
majoritaire est de type paraffine avec une distance 
d001 de 3,45 nm. 

 

Figure 1 : Cliché MEB de la Dellite® 67G 
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Figure 2 : Diffractogramme de la Dellite® 67G. 
Représentation schématique des chaînes alkyle du tensio-

actif dans l’espace interfolliaire de l’argile selon [1]. 

La matrice utilisée est un polypropylène de type 
copolymère hétérophasique de grade injection, 
fourni par Borealis sous la référence BJ380MO. Un 
polypropylène greffé en anhydride maléique est 
utilisé comme agent compatibilisant, il s’agit de 
l’Epolene G-3015 produit par Eastman. Sa teneur en 
anhydride maléique est de 3% en masse. 

Tous les mélanges de cette étude ont été réalisés au 
mélangeur interne Haake Rheomix 600 dans les 
conditions suivantes : température de la chambre de 
180°C, vitesse de rotation des rotors de 100 tr/min 
pendant 10 minutes. Les rotors utilisés sont de type 
« roller ». L’état de dispersion des argiles est ensuite 
caractérisé par diffraction de rayons X et par 
rhéométrie dynamique. Les mesures de rhéométrie 
oscillatoire ont été réalisées avec un rhéomètre à 
déformation imposée ARES de TA Instruments en 
utilisant une géométrie plan-plan de 50 mm de 
diamètre et un entrefer de 1 mm. Toutes les mesures 
rhéologiques ont été faites dans le domaine de 
viscoélasticité linéaire à une température de 180°C. 

3. Résultats et discussion 

3.1 Influence du taux de compatibilisant 

Dans un premier temps, nous nous sommes 
intéressés à l’influence de la quantité de PP-g-MA 
ajoutée sur le comportement rhéologique des 
nanocomposites obtenus. La figure 3 représente les 
balayages en fréquence des différents mélanges 
désignés par leur constitution en PP/PP-g-MA/argile 
(en % massique). 

On remarque que l’incorporation de 5% en masse 
d’argile dans la matrice PP entraîne une importante 
augmentation du module élastique ainsi que de la 

viscosité complexe de la matrice dans la zone 
terminale (basses fréquences). Il est également à 
noter que l’ajout progressif de PP-g-MA tend à 
renforcer ce phénomène. Ce comportement de type 
pseudo-solide, caractérisé par l’apparition d’un 
plateau du module élastique aux basses fréquences 
ainsi que par la disparition du plateau newtonien de 
la matrice en terme de viscosité complexe, est relié à 
la formation d’un réseau de percolation des charges 
d’argiles exfoliées [2]. 
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Figure 3 : Influence du taux de PP-g-MA sur le module 

élastique et la viscosité complexe du mélange. 

Ce comportement de la viscosité complexe en 
fonction de la fréquence peut être modélisé par une 
loi de Carreau-Yasuda à seuil [3] : 
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Il est donc possible de quantifier le niveau 
d’exfoliation des nanocomposites en évaluant 
l’augmentation de la viscosité complexe dans la 
zone terminale via la contrainte seuil σ0. 

3.2 Influence du taux d’argile 

Des mélanges nanocomposites contenant 1, 2, 3 et 
5% d’argiles en masse ont été préparés par dilution 



d’un mélange maître dans la matrice PP en 
respectant un rapport PP-g-MA/argile de 0,1875/1 
en % massique. Ces mélanges sont respectivement 
désignés NC-1, 2, 3 et 5. Les balayages en fréquence 
sont représentés sur la figure 4. 
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Figure 4 : Influence du taux d’argile sur le module 

élastique et la viscosité complexe 

Il est clair que l’augmentation des modules et de la 
viscosité aux basses fréquences croît avec le taux 
d’argile. L’effet de l’argile sur la viscosité à basse 
fréquence est visible quel que soit le taux de charge. 

La figure 5 montre l’évolution de la contrainte seuil 
en fonction de la fraction volumique φ en argile. Une 
régression linéaire nous permet d’évaluer la valeur 
de φ pour laquelle la contrainte seuil s’annule. Cette 
valeur correspond au seuil de percolation φp, c’est-à-
dire la fraction volumique minimale d’argile 
nécessaire pour former un réseau de percolation à 
partir des feuillets exfoliés dans la matrice 
polyoléfine compatibilisée. 

On obtient ainsi un seuil de percolation φp de 0,84 % 
en volume, ce qui correspond à une concentration 
massique en argile de 1,5 % pour ce système 
nanocomposite. Cette valeur est en bon accord avec 
celles obtenues par Vermant et al. [4], comprises 

entre 1,1 et 1,6 % en masse pour des systèmes 
polypropylène/montmorillonite.  
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Figure 5 : Évaluation du seuil de percolation 

4. Conclusions 

L’effet de la quantité de PP-g-MA ainsi que le taux 
de charge en argile sur l’état de dispersion des 
nanocharges a été étudié. Un taux de PP-g-MA plus 
important favorise l’exfoliation des feuillets 
d’argiles. L’influence du taux de charge a permis de 
montrer qu’il est possible d’obtenir l’exfoliation des 
argiles à des taux inférieurs à 5 % en masse, 
notamment grâce à la détermination du seuil de 
percolation φp. 
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