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RESUME

Cette étude a permis d’identifier les potentielles utilisations dans la formulation des
produits utilitaires de deux types d’argile et une bauxite, tous préleves a Débélé, Préfecture de
Kindia (Guinée). Pour ce faire, les trois matériaux minéraux ont fait 1’objet d’analyse chimique
a la fluorescence X, de diffraction des rayons X, de spectrométrie infrarouge, des analyses
thermiques couplées différentielle et gravimétrique, de la thermodilatométrie ainsi que de la
mesure de la plasticité, la distribution granulométrique, la pouzzolanicité, la surface spécifique
et la teneur en phase amorphe. Les résultats montrent que les deux argiles contiennent la
kaolinite et la muscovite comme minéraux argileux majoritaires, 57,40% et 27% contre 55,10%
et 19,90% respectivement auxquels s’ajoutent les minéraux non plastiques tels que le quartz, la
goethite, I’hématite, I’anatase et la gibbsite. Leurs indices de plasticité sont élevés en raison de
la predominance de fines particules. Le frittage a 1200°C montre que ce sont des argiles fusibles
qui présentent une forte densification due a la présence de la muscovite et la réactivité
additionnelle du quartz fin. L’étude des propriétés physiques et mécaniques des éprouvettes de
ces argiles cuites entre 700 et 1100°C indique que ces argiles conviennent pour les compositions
céramiques denses qui nécessitent une plasticité suffisante au fagonnage et une bonne stabilité
dimensionnelle a la cuisson. La bauxite quant a elle, est riche en gibbsite, 69,50% et contient
une quantité considérable d’hématite et trés peu de quartz. Comme pour les deux argiles, sa
teneur en phase amorphe et le caractére pouzzolanique sont appréciables dés 1’état naturel et
s’améliorent apres calcination a 600 °C. L’utilisation de cette bauxite, a 1’état brut et calciné,
comme additif minéral en substitution partielle du ciment portland de 5 a 25% dans la
formulation des liants hydrauliques alternatifs a permis de réduire 1’ouvrabilité et le temps de
prise. Dans le cas de la bauxite calcinée, I’ettringite et le monosulfoaluminate coexistent quel
que soit le taux de substitution alors que dans le cas de la bauxite brute, I’ettringite n’existe qu’a
5 et 10% en masse d’additif. Ceci demontre la grande réactivité de 1I’alumine dans la bauxite
calcinée comparée a celle de la bauxite brute. Cette derniére donne par ailleurs des produits
avec une microstructure hétérogene et une porosité croissante avec le taux de substitution, alors
que la bauxite calcinée abaisse la porosité. Les mortiers obtenus sont de bonne performance en
termes de résistance mécanigue a la compression avec des minima de 13,2 MPa pour la bauxite
brute et 17,4 MPa pour la bauxite calcinée, ce qui est favorable pour leur application dans les
matériaux structurants comme ceux de construction. En plus, la bauxite brute qui favorise
I’augmentation de la porosité des mortiers convient aussi aux applications utilisant des

matériaux poreux comme les filtres a hautes pressions.

Mots cles: Argiles, Bauxite, caractéristiques physicochimiques, liants hydrauliques,

céramiques, Guinée. xiii



ABSTRACT

This work assessed the potential uses of two types of clays and a bauxite quarried in
Kindia (Guinea). They were firstly characterised by chemical and mineralogical composition,
specific surface area, plasticity, particle size distribution, thermal behaviour, evaluation of
pozzolanicity and determination of the amount of amorphous phase. Kaolinite and muscovite
were found as the main clay minerals in clays, 57.40% and 27% against 55.10% and 19.90%
respectively in addition to non-plastic minerals, precisely quartz with fine particles, goethite,
hematite, anatase and gibbsite in traces. The two clays have high plasticity index that is
consistent with the small size and broad particles size distribution. During heating up to 1200°C,
the fluxing behaviour of both clays was pointed out through sintering with effective
densification as result of significant quantity of muscovite and reactive fine quartz. Both clays
exhibited limit firing shrinkage, 4.5% and 3.5% respectively. The study of ceramic test-discs
physical and mineralogical properties led to conclude that these clays are suitable for dense
ceramic compositions which require sufficient plastic ability and more dimensional stability
during firing. Regarding the bauxite, it is gibbsite-rich 69.50% and contains 45.06 wt.% of
alumina, 23.80 wt.% of iron oxide, and 1.74 wt.% of silica. This chemical composition fulfil
that required for bauxites used in refractory cement formulations. During heating, this bauxite
sample undergoes high densification with low linear shrinkage, suggesting its potential use in
dense ceramic compositions with high thermal stability. The correlation between pozzolanicity,
amorphous phase content, and specific surface area indicated that the raw bauxite and its
calcined product at 600°C present an interesting reactivity exploitable in alternative cement
formulations. Accordingly, mortars were manufactured by replacing 5 — 25 wt.% of Portland
cement with raw bauxite and its 600 °C calcined product respectively. The both additives
favoured the reduction of the workability and setting time of mortars. In the case of calcined
bauxite, ettringite and monosulfoaluminate coexist regardless the rate of substitution due to the
higher reactivity of alumina, whereas for raw bauxite, ettringite is only found at 5% and 10%.
Heterogeneous microstructures and increased porosity are revealed with the rate of cement
replacement for raw bauxite, whereas for calcined bauxite, the porosity decreases. Definitively,
even the minimum compressive strengths of both series of mortars enable their application as
construction materials. Favouring the porosity increase, raw bauxite is more appropriate for
applications in porous materials development.
Keywords: Clays, Bauxite, physicochemical characteristics, hydraulic binders, ceramics,

Guinea
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INTRODUCTION GENERALE

Les argiles et bauxites font partie des minéraux industriels tels que les latérites, les
calcaires, les pouzzolanes, les feldspaths, les agrégats, etc. (Kakali et al., 2001; Benkaddour et
al., 2009). Ces minéraux non métalliques sont utilisés par I’homme depuis 1’antiquité,
permettant de fabriquer divers produits utilitaires qui sont partout présents dans notre quotidien.
On peut ainsi citer les matériaux de construction et & usage domestique, les matériaux medicaux
et cosmétiques, les matériaux électroniques, de transport y compris l’aéronautique, les
matériaux pour 1’énergie renouvelable, la papeterie etc. Ces ressources naturelles sont
employées aussi bien comme matieres premieres permettant de fabriquer les divers produits
(argiles pour les briques cuites, la latérite pour les briques de terre comprimee, le sable pour les
parpaings...) ou comme additifs a une matiére premiére pour créer ou améliorer les propriétés
fonctionnelles de nouveaux produits en réponse a 1’évolution des usages (ajouts des minéraux
dans la peinture et le ciment, les matiéres plastiques et produits pharmaceutiques, le papier, le
caoutchouc...) (Njopwouo, 1984; Njopwouo et al., 1988; Elimbi et Njopwouo, 2002; Djangang,
2007; Essaidi et al., , 2016; Qlihaa et al., 2016).

Alors que la consommation des produits manufacturés issus des minéraux industriels
tend a se généraliser, leur production reste trés peu développée dans certains pays comme la
Guinée. Les minéraux industriels s’y retrouvent en abondance sur toute 1’étendue du territoire,
mais leur utilisation reste toutefois trés limitée. En effet, les argiles, matieres premiéres
classiques dans les matrices cimentaire et céramique ne sont jusqu’ici exploitées que pour la
poterie artisanale tandis que la bauxite, dont la réserve est classée premiere mondiale, ne sert
qu’a I’extraction de 1’aluminium (Campbell, 1993; Boulvert, 2003; Devey, 2009; Mamedov,
2010; MMG, 2012). Pourtant, ces ressources peuvent, par exemple étre transformées en
matériaux de construction de base pour les murs, toitures et sols afin d’apporter une solution a
la précarité du logement qui reste encore une préoccupation du pays. Dans ce contexte, il faut
remarquer que la plupart des caractéristiques physicochimiques de ces ressources naturelles
sont encore peu connues et que les travaux scientifiques et techniques indispensables a leurs
transformations nécessitent d’étre developpés et maitrisés.

Dans la présente étude, nous nous proposons de faire d’étudier les caracteristiques des

argiles et de la bauxite provenant des sites de la localité de Débélé, en déterminant leurs

1
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compositions chimiques et minéralogiques, leurs propriétés physiques et leur comportement
thermique jusqu’a 1200 °C. C’est une étape préliminaire pour inventorier les potentiels
domaines d’application de ces minéraux. Par la suite, des essais de formulation des mortiers
hydrauliques seront effectués, ou 5 a 25% en masse du ciment portland seront substitués par la
bauxite brute et calcinée. De méme, des essais de formulation des céramiques seront faits pour
évaluer la possibilité de 1’utilisation de ces argiles dans le domaine céramique.

Dans ce contexte, 1’objectif principal du présent travail réside dans la valorisation des
ressources minérales de la Guinée dans une perspective de développement durable. En effet, la
disponibilité et I’acces facile a des matieres locales ciblées constituent une opportunité a saisir
en vue de réduire le colt du transport et la création d’emploi. Pour y parvenir, les
caractéristiques physicochimiques des matiéres sélectionnées ont été déterminées en vue de
proposer des formulations contrdlées, principalement pour ceux des produits utilisables dans la
construction. Ceci constituera une contribution a la mise sur pied de base de données
scientifiques et techniques pouvant stimuler les investissements en vue de la création des
entreprises et industries locales pour I’exploitation efficiente de ces matiéres avec possibilité de
réduction du co(t de logement.

Le présent travail s’articule autour de trois chapitres précédes par une introduction
générale et suivis d’une conclusion générale incluant les perspectives. Dans le premier chapitre,
est présentée la revue de la littérature sur les minéraux industriels, leurs définition et
applications dans la fabrication des liants hydrauliques alternatifs ainsi que des matériaux
céramiques. Au deuxiéme chapitre, sont décrits les matériaux étudiés ainsi que les techniques
expérimentales utilisées pour leur caractérisation, les formulations et 1’étude des propriétés des
mortiers hydrauliques et éprouvettes céramiques. Le troisieme chapitre est consacré a la

présentation des résultats obtenus et leur interprétation.
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CHAPITRE I:

SYNTHESE BIBLIOGRAPHIQUE
— =

Ce chapitre présente un apercu général sur les minéraux industriels a I’occurrence les

aluminosilicates. Il commence par les définitions des termes usuels, puis présente les diverses
utilisations des minéraux industriels tout en faisant un focus sur les ciments et mortiers

hydrauliques ainsi que sur les matériaux céramiques.

1.1 MINERAUX INDUSTRIELS
1.1.1 Définitions des termes

Les minéraux industriels sont les constituants naturels de 1’écorce terrestre autres que
les minéraux métalliques, les pierres précieuses, les ressources énergétiques et alimentaires. Ce
sont entre autres les argiles, les sables, les graviers, les agrégats des roches, les feldspaths, les
carbonates, etc. (Njopwouo, 1984; Lavergne, 1985).

Un minéral est un solide naturel homogene avec une composition chimique bien
déterminée et une structure atomique cristallisée (c’est-a-dire dans laquelle les atomes le
constituant sont parfaitement rangés suivant une geométrie périodique) ou non pour les
minéraux amorphes. On peut citer a titre d’exemple le diamant et le graphite, deux minéraux
de méme composition chimique (du carbone pur) mais de structures différentes. Le quartz est
un minéral formé de silicium et d’oxygene; la kaolinite, minéral constitué de I’association de
silicium, d’oxygene et d’aluminium, etc. Lorsque le minéral permet d’obtenir un métal apres
traitement métallurgique, il porte le nom de minerai (Lavergne, 1985).

Une roche est une association naturelle de plusieurs minéraux. Un granite, par exemple,
est une roche composeée de 3 minéraux: quartz, feldspath et mica. Certaines roches peuvent étre
composées a plus de 95% par un seul minéral, comme le marbre, composé presque
exclusivement de calcite (Lavergne, 1985).

Les aluminosilicates sont des minéraux composés principalement d’aluminium, de
silicium et d’oxygene, et aussi des cations bivalents (fer, calcium, magnésium, titane, etc.). Ils
font partie des minéraux industriels les plus répandus compte tenu de 1’abondance du silicium
et de I’oxygene dans I’écorce terrestre. Ce sont en effet les minéraux du groupe des silicates

dans lesquels certains atomes de silicium, Si, sont remplacés par des atomes d'aluminium, Al.
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La structure des aluminosilicates (variantes: aluminosilicates, silico-aluminates) résulte du
remplacement de certains atomes de silicium par des atomes d’aluminium. La substitution de
I’anion (SiO4)*" par ’anion (AlO4)°~ entraine un déficit de charge positive qui est compensé
par I’introduction de cations supplémentaires pour assurer la neutralité électrique de 1I’ensemble.
Les principales classes des aluminosilicates sont les phyllosilicates de structure
bidimensionnelle et les tectosilicates de structure tridimensionnelle (Nevila, 2003 ; Pialy,
2009).

Les tectosilicates sont des minéraux formeés par association de motifs élémentaires
tétraédriques [SiO4]* par leurs sommets. En fait, les tétraédres (polyédres qui ont 4 faces, 6
cOtés et 4 sommets) de base [SiO4]* que I’on retrouve dans tous les silicates, sont ici soudés
par leurs quatre sommets et chaque oxygéne est lié a deux cations. La famille des tectosilicates
comprend les diverses variétés de silice cristallisée (quartz, tridymite, cristobalite coésite) et les
aluminosilicates tridimensionnels qui sont les feldspaths, les feldspathoides et les zéolithes.

Le terme «argile» vient du mot grec «argilos» dont la racine est «argos» qui veut dire
blanc. Selon 1’ Association Internationale pour I’Etude des Argiles (AIPEA), I’argile désigne
tout matériau naturel a grains fins (<2pum) qui devient plastique a des teneurs en eau appropriées
et qui durcit par séchage ou frittage (Guggenheim et Martin, 1995). Les minéraux argileux sont
des hydroxy-silicates plus ou moins hydratés, structuralement constitués par un agencement de
tétraedres siliciques et d’octaédres aluminiques ou magnésiques. Les minéraux argileux existent
rarement a I’état pur dans la nature, ils sont plus ou moins mélangés a d’autres composés
naturels non argileux. Lorsque le mélange contient une proportion notable de minéraux

argileux, il est appelé argile ou matériau argileux.

1.1.2 Matériaux argileux
On distingue trois grandes classes ou familles de minéraux argileux: les minéraux

phylliteux ou phyllosilicates, les minéraux fibreux ou hormites (tous microcritallisés) et les
minéraux amorphes.

i) Minéraux argileux phylliteux ou phyllosilicates

Etymologiquement, le mot «Phyllosilicate» vient du nom du groupe «silicates» et du
mot Grec «Phyllon» qui signifie feuillet; on parle aussi de «silicate lamellaire». Les
phyllosilicates ou minéraux argileux phylliteux ou phyllites sont les minéraux dont la structure
est constituée par la superposition d’un certain nombre de feuillets élémentaires de nature et
d’épaisseurs bien déterminées. Le feuillet élémentaire est formé par la superposition de plans

constitués par une carcasse d’anions oxygéne (O%) et hydroxyle (OH") disposés parallélement
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entre eux (Figure 1). C’est dans les cavités vides laissées par ces carcasses que se logent les
cations. En effet, la structure est un empilement de couches tétraédriques («T»), formées de
silice tétraédrique (c'est-a-dire d'un cation Si** entouré de quatre anions O qui constituent les
sommets du tétraédre). Dans la structure, les tétraédres partagent trois sommets sur quatre (les
oxygenes «basaux»), le quatrieme sommet (I’oxygéne «apical») étant reli¢ a une couche
octaédrique («O») occupée par des cations différents (Al, Mg, Fe, Ti, Li, etc.) (Bailey et al.,
1971; Lambercy, 1993; Hardjito et Rangan, 2005). Les feuillets sont séparés par un espace
appelé «espace interfoliaire ou interfeuillet» qui peut étre occupé par des cations hydratés.
L’ensemble feuillets-espace interfoliaire forme une unité structurale. L’épaisseur de cette unité

est appelée distance basale (Bouchet et al., 2000).

Tétragdre Couche tétraédrigue

Couche octaédrigue

Hydroxyvle (OH?)
Oxygéne [[F‘}
Al Mg, etc.

Si

Légende : ~

cCe@® O

Figure 1: Représentations d’un tétraédre, d’une couche tétraédrique, d’un octaédre et
d’une couche octaédrique (Nevila, 2003)

L’agencement des couches T et des couches O forme des feuillets, qui représentent
I’unité de clivage des phyllosilicates. Les phyllosilicates sont classés en deux groupes et trois
familles sur la base de I’occupation des trois sites octaédriques indépendants dans la maille
primitive (Caillere et al., 1982 (a et b); Nevila, 2003 ; Bergaya et al., 2006; Guggenheim et al.,
2006). Selon que les trois sites cationiques sont occupés par des cations ou seulement deux sur

trois, on distingue deux groupes de phyllosilicates: les trioctaédriques et les dioctaédriques
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(Figure 2). La formule chimique idéale des minéraux les plus représentatifs est obtenue en
partant de celle de la couche tétraédrique [SinOan]*™ et de celle de la couche trioctaédrique
Mgz(OH)s ou dioctaédrique Al2(OH)s en remplacant une partie des hydroxyles par des

0xygenes apicaux.

(@) (b)

Figure 2: Représentation schématique des deux types de couches octaédriques
(a) trioctaédrique; (b) dioctaédrique (Grim R. E., 1968)

De plus, selon que les trois sites octaédriques sont partiellement ou totalement
équivalents en termes de leur occupation et dimension, on distingue différentes familles:

v famille homo-octaédrique: les trois sites octaédriques sont tous équivalents
(contiennent le méme cation ou mélange de cations et ont une dimension égale ou trés proche);

v famille méso-octaédrique: deux des trois sites octaédriques sont équivalents,
tandis que le troisieme se différencie par son occupation et/ou sa dimension;

v famille homo-hétéro-octaédrique: les trois sites octaédriques sont tous
différents (Caillere et al., 1982 (a et b); Bergaya et al., 2006).

Selon le type de feuillet, les phyllosilicates sont classés dans les groupes suivants:

v Phyllosilicates TO ou 1:1: ou le feuillet est formé d’une couche T et d’une
couche O. L>épaisseur du feuillet est environ de 7 A,; ils appartiennent au groupe de la kaolinite-
serpentine;

v Phyllosilicates TOT ou 2:1: ou le feuillet est formé de deux couches T entre
lesquelles se trouve une couche O. L’épaisseur du feuillet est d’environ 10 A. C’est le cas du
groupe talc-mica-montmorillonite dont de nombreux minéraux sont les principaux constituants
des argiles. Cette classe contient également les minéraux autrefois appelés TOTO ou 2 :1 :1.
En effet, la nouvelle classification de 1’association internationale pour 1’étude des argiles

(AIPEA) recomande de ranger ces minéraux dans la classe 2 :1. En réalité, la différence
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fondamentale entre les chlorites (groupe le plus réprésentatif) et les micas est la nature du cation

compensateur logé dans 1’espace interfoliaire. Dans les chlorites, la compensaion est assurée

par un cation hydroxylé [(Mg2Al(OH)s]*. L’épaisseur du feuillet est d’environ 14 A.

Le Tableau I récapitule la classification des phyllosilicates.

Tableau I: Classification simplifiée des phyllosilicates, x représentant la charge du feuillet

élémentaire (Guggenheim et al., 2006 ; Caillére et al., 1982 a et b)

Eléments dans

T , Groupe Caractére de la X .
ype I’espace .y o Especes minérales
. . minéral couche octaédrique
interfoliaire
Dioctaédrique Kaolinite (Si,05AL,(OH),)
Kaolinite Antigorite (Si,0sMg;(0H),),
11 Aucun (x ~ 0) serpentine Trioctaédrique Lizardite, berthierite, amesite, cronstedtite,
nepouite, brindleyite
Di trioctaédrique
Odinite
Dioctaédrique Pyrophyllite (Sig0,,Al,(OH),),
Pyrophyllite Ferripyrophyllite
Aucun (x ~0) Talc Trioctaédrique Talc (Sig0,oMge(OH),), willemseite,
kerolite, pimelite
Dioctaédrique Montmorillonite
Cations hydratés (Sig0,0Al4,, Mg, (OH),, M), beidellite,
échangeables _ nontronite, volkonsikoite
(x~0,2a0,6) Smectite Hectorite (Sig020M geyLi, (OH) 4, M),
aponite, sauconite, stevensite, swinefordite
Trioctaédrique
Cations Dioctaédrique Vermiculite Dioctaédrique
hydratés Vermiculite
échangeables Trioctaédrique Vermiculite Trioctaédrique
(x~0,6-0,9)
Cations Dioctaédrique Muscovite (SigAl,0,0AL,(OH), K}, illite,
21 monovalents non glauconite, celadonite, paragonite ...
hydratés Mica doux Trioctaédrique Phlogopite (SigAl,0,0M gs(OH),K3),
(x~0,6-1,0) Biotite, Lépidolite...
Cations divalents Dioctaédrique Margarite
non hydratés Mica fragile Trioctaédrique Clintonite, kinoshitalite,
x~18-20) biyite, anadite
Dioctaédrique Donbassite
Couche hydroxylé Chlori Trioctaédrique Clinochlore, chamosite, nimite,
orite .
baileychlore

Di trioctaédrique

Cookeite, sudoite

% Minéraux 1:1

Les minéraux argileux de ce type sont caractériseés par (Bergaya et al., 2006):

v une distance basale comprise entre 7,1 et 7,4 A;

v un motif élémentaire formé par un empilement de trois plans anioniques: X (atomes

d’oxygene, base des tétraédres (SiO4)*), Y (atomes d’oxygene et hydroxyles internes) et Z

(hydroxyles externes) et de deux plans cationiques. Un exemple du mode d’empilement des

minéraux 1:1 est illustré par la Figure 3.
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Couche tétraédrique Si i) OH

Couche octaédrique Al H

Figure 3: Structure des minéraux 1:1 (exemple de la kaolinite) (Bergaya et al., 2006)

Les liaisons Si-O ont un caractere covalent plus accentué que les liaisons Al-O dont la
composante ionique est marquée. Les feuillets sont liés entre eux par des ponts d’hydrogéne et
des forces d’attraction de Van der Waals. Certains auteurs envisagent la possibilit¢ d’une
attraction électrostatique entre les deux surfaces basales des feuillets dont la polarité pourrait
étre opposée du fait de substitutions cationiques (Zamma, 1984 ; Carty, 1999).

Parmi les minéraux 1:1, on retrouve le groupe des kaolinite-serpentine qui d’aprés la
morphologie, I’état d’hydratation et le degré de cristallinité comprend plusieurs minéraux dont
la kaolinite (et ses deux polytypes, dickite et nacrite), et I’halloysite.

La kaolinite (formule générale: SisO10Al4(OH)g) qui se présente au microscope
électronique généralement sous forme de plaquettes hexagonales parfois allongées comme des
lattes ou des losanges; 1’empilement des feuillets est bien ordonné. Le diamétre de ces
plaquettes peut étre de quelques centaines d’ Angstrom jusqu’a une dizaine de microns. Dans
les gisements résiduels et hydrothermaux, de larges «books» de kaolinite (plaquettes empilées
comme des pages d’un livre) sont abondants (Christidis, 2011).

% Minéraux 2:1

Les feuillets de ces minéraux sont formés par deux couches tétraédriques encadrant une
couche octaédrique (Figure 4). Le minéral représentatif de ce groupe est la muscovite. Ce
minéral s’apparente a la phlogopite (famille des micas) mais présente des substitutions
tétraédriques. Caillere et collaborateurs ont constaté que le silicium de ce minéral est remplacé
par I’aluminium et le déficit de charge est compensé par I’introduction du potassium (K*) dans

I’espace interfoliaire (Caillére et al., 1982 ; Bergaya et al., 2006).



« Caractérisation physicochimique des aluminosilicates (argiles et bauxite) de Kindia, Guinée: application dans la formulation
des mortiers hydrauliques et des compositions céramiques»

0 Al

V‘V‘V"‘v # | Couche tétraédrique

~ Couche octaédrique

# Couche tétraédrique

Figure 4: Structure idéale des minéraux 2:1 (Bergaya et al., 2006 ; Pialy, 2009)

Des substitutions cationiques sont observables au sein de ces minéraux 2/1.:

4 les ions Si** peuvent étre remplacés par AI** et/ou Fe®*" dans les couches
tétraédriques;

4 les ions Fe?*, Mg?* ou Mn?* peuvent se substituer aux ions AI** dans les couches
octaédriques ;

v' dans les sites octaédriques, Li* peut aussi remplacer Fe?* ou Mg?*.
Ces substitutions engendrent un déficit de charge compensé par ’intercalation de cations
comme Ca?*, Mg?* Na*, K* dans I’espace interfoliaire qui peut accueillir des quantités variables
d’eau pour leur hydratation.

Les chlorites sont des minéraux 2:1 ou T-O-T-O de formule générale: [Sis-xAlxO1o
Mgsz(OH)2][Mgz-xAlx(OH)s] dont les couches tétraédriques sont formées de tétraédres SiO4 ou
le silicium (Si) est souvent substitué par AI**, plus rarement par Fe3*. Le déficit de charge qui
en résulte est compensé par un exces de charge octaédrique, soit dans le feuillet T.O.T., soit
dans la couche brucitique (octaédre: (Mg,Fe)(OH)s). Dans le cas des chlorites les plus
communes, les octaédres sont garnis de cations divalents (3R?"), ce qui confére aux chlorites
un caractére trioctaédrique bien que toutes les combinaisons soient possibles (tri-dioctaédrique,
di-trioctaédrique, di-dioctaédrique). Les chlorites sont stables a haute température; leur stabilité
accrue par rapport aux vermiculites s’explique par la liaison forte existant entre les hydroxyles

(Caillére et al., 1982).

i) Minéraux argileux fibreux
Les minéeraux argileux fibreux ou a faciés fibreux sont des espéces a pseudo-feuillets
constitués de plans continus d’anions O? séparés alternativement par deux plans d’anions O%
et OH" a assemblage compact, dont I’empilement forme des octaédres disposés alternativement
au-dessus et au-dessous du plan continu d’anions O?". Suivant la largeur du ruban d’octaédres,

il existe deux familles de minéraux a faciés fibreux:
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v la famille des palygorskites, dont la largeur du ruban est constituée de 5
octaédres;
v la famille des sépiolites dont la largeur du ruban comporte 8 octaedres.
i) Minéraux argileux amorphes

Les minéraux argileux amorphes sont ceux n’ayant pas de structure cristalline précise.
IIs sont pour la plus part formés de gels et on en distingue trois types:
i) les gels silico-alumineux qui selon le rapport SiO2/Al,O3 prennent le nom
d’allophane ou d’imogolite de formule SiO2.Al203. nH20;
iv) les gels silico-ferriques connu sur le nom d’hisengérite pouvant étre constitués
de mélange d’oxyde hydraté, de silicate amorphe, de silicate ferrifére;
V) les gels de silice de formule SiO2.nH20.

1.1.3 Bauxite
La bauxite a été découverte en 1821 par le francais Berthier, ingénieur des mines et

professeur a I’Ecole des Mines de Paris. L’orthographe actuelle est due a H. Sainte-Claire
Deville (1861), en référence au nom du village des Baux-de-Provence. A I’origine, le terme
«bauxite» désigne un ensemble de roches alumineuses et ferrugineuses analogues a celles qui
furent découvertes aux Baux. Apres sa découverte, ce matériau fut clairement identifié dans
toute la ceinture intertropicale. En 1981, Bardossy proposa de distinguer les bauxites de karst
(sur substrat carbonaté) et les bauxites latéritiques (sur substrats aluminosilicates variés) des
régions intertropicales. D'une maniere générale, I’altération sous climat tropical ou subtropical
des roches carbonatées produit des latérites qui sont des formations "lessivées" par les pluies et
concentrées en alumine et en oxyde de fer. Quand 1’alumine domine, la latérite prend le nom
de bauxite (Nichols et al., 1985; Tardy, 1992;Sidibé et Yalgin, 2019).

En d’autres termes, le nom bauxite s’applique aux gisements terreux et aux roches
composées principalement d’une ou de plusieurs espéces minérales hydratées d’oxyde
d’aluminium. La bauxite contient un grand nombre d’impuretés telles que la silice, les oxydes
de fer et de titane, ainsi que divers autres éléments, principalement en quantités minimes ou a
I’état de traces. Schématiquement, la bauxite peut étre représentée par la formule: Al,O3 +
Fe203 + SiO2 + TiO2 (Nichols et al., 1985; Schellmann, 1994; Bardossy, 1994).

1) Morphologie et structure

La bauxite apparait généralement sous forme de couche fine (le plus souventde 2a5m
d’épaisseur) en surface ou a proximité de celle-ci. La couleur des bauxites varie en fonction de

leur teneur en oxydes de fer et en impuretés. Les bauxites se présentent tantét comme des roches

10
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indurées, rouges, brunes, grises ou vertes (bauxites de France, Grece, Inde, ex-U.R.S.S.), tant6t
comme de la poudre rouge a ocre (bauxite de Jamaique, de Guinée, ...), ou encore comme un
agglomérat de petites concrétions noyées dans un fond argileux (bauxite de Hawar). La présence
de fer conduit souvent a une induration de la roche bauxitique.

Les bauxites montrent des textures trés diversifiées: aphanitique, noduleuse, bréchique,
conglomératique et des textures oolitiques et pisolitiques tres caractéristiques (Schellmann,
1994 ; Bardossy, 1994 ; Abzalov et al., 2014).

i) Minéralogie des bauxites

Les principaux minéraux bauxitiques sont les minéraux d’aluminium oxyde hydratés: la
gibbsite (Al(OH)z3), la boehmite (AIO(OH)) et le diaspore (HAIO,). La boehmite et le diaspore
sont tous deux monohydratés et ont la méme composition chimique, mais le diaspore est plus
dur et a une densité plus élevée que la boehmite (Tardy, 1992; Abzalov et al., 2014).

v’ Gibbsite ou hydrargillite: y-Al(OH)3

La gibbsite est le minéral essentiel des bauxites latéritiques. Elle cristallise dans le
systeme monoclinique et se présente en petits cristaux hexagonaux (de 2 a 4 microns en
moyenne). Elle constitue parfois des sphérolites a cristallisation fibroradiée. La gibbsite est
fréquente dans les bauxites mésozoiques ou cénozoiques et, particulierement dans les gites
latéritiques ou elle peut étre le seul composé d’aluminium hydroxyde individualisé. Dans les
bauxites de karst, elle est généralement associée a un autre aluminium hydroxyde (Schellmann,
1994; Abzalov et al., 2014).

v" Boehmite: y-AlIO(OH)

Egalement monoclinique, la boehmite se présente en cristaux si petits qu’ils ne sont pas
identifiables au microscope polarisant. Ce minéral est déterminé au moyen des techniques
physiques de laboratoire (analyses thermiques différentielle et pondérale, rayons X, etc.). La
boehmite est trés abondante dans les bauxites de karst ou elle peut étre seule ou associée a la
gibbsite ou a d’autres monohydrates d’alumine. Elle est connue dans les bauxites latéritiques,
ou il semble qu’elle soit un minéral secondaire. Dans la boehmite ferrifere, le fer pourrait se
substituer a I’aluminium suivant le rapport 1/1 (Tardy, 1992; Abzalov et al., 2014).

v Diaspore: AIO(OH)

Le diaspore cristallise dans le systétme orthorhombique; la taille des cristaux est

intermédiaire entre celle des cristaux de gibbsite et de boehmite (de 2 a 3 microns en moyenne,

de 40 a 100 microns au maximum). Ce minéral forme parfois des sortes de concrétions

11



« Caractérisation physicochimique des aluminosilicates (argiles et bauxite) de Kindia, Guinée: application dans la formulation
des mortiers hydrauliques et des compositions céramiques»

tubulaires. Dans les bauxites karstiques, il est souvent associé a la boechmite. C’est un minéral
de métamorphisme des bauxites lorsqu’il est accompagné du corindon (Tardy, 1992).
v" Corindon: a-A1203

Le corindon est un minéral qui cristallise dans le systeme hexagonal. Il a longtemps été
considéré uniquement comme un minéral de métamorphisme des bauxites ou il
pseudomorphose des cristaux de diaspore ou bien se présente en petits cristaux prismatiques. Il
a été reconnu depuis dans les bauxites de karst non métamorphisées comme minéral détritique
et comme minéral authigene en association avec la gibbsite en petites masses pierreuses
cryptocristallines (Schellmann, 1994).

Associés aux minéraux d’aluminium, les bauxites contiennent de nombreuses autres
phases minérales dont les plus fréquentes sont les fer oxydes et hydroxydes.

o la goethite a-FeO(OH), abondante dans les gites a gibbsite;

o I’hématite a-Fe2O3 qui est le minéral ferrugineux le plus important des bauxites

a diaspore et a boehmite;

o la magnétite, Fez04, dans les bauxites métamorphiques notamment;

o la maghémite, y-Fe>Os3, qui dérive de la magnétite par oxydation.

A cOté de ces minéraux, on rencontre également les minéraux du titane qui sont
représentés dans les bauxites par le rutile, I’anatase et la brookite qui sont des formes différentes
de TiO,. On signale aussi, dans certains cas, de faibles quantités de sphene (SiO4CaTiO) et de
titanomagnétite (Fes04.TiO2). Dans certaines bauxites, on rencontre les minéraux argileux
décelables par analyse chimique: la silice, les phyllites du groupe de la kaolinite, tres répandus
dans les gites a boehmite et gibbsite. La dickite et la nacrite, minéraux kaolinitiques, sont

exceptionnellement rencontrées dans les bauxites (Tardy, 1992).

1.1.4 Utilisations des minéraux industriels
Les minéraux industriels sont ubiquistes dans notre quotidien, a travers des usages aussi

nombreux que sophistiqués. Du médicament au téléphone portable, de la peinture industrielle a
I’énergie renouvelable, de la papeterie a 1’aéronautique en passant par la construction et les
cosmeétiques, leurs applications sont innombrables et essentielles depuis toujours. Elles ne
cessent par ailleurs d’évoluer. Les industriels investissent massivement en recherche et
développement pour répondre aux nouveaux usages. lls peuvent étre utilisés dans plusieurs

domaines et de maniére tres diverse.
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i) Comme matiéres premiéres

Ils constituent la matiére premiere qui permet de fabriquer les produits finis. Par
exemple, une assiette céramique est fabriquée a base d’une composition contenant au moins 3
minéraux industriels comme le kaolin, le feldspath et le quartz.

i) Comme additifs minéraux

Les minéraux dits «de performance» sont ajoutés & une matiére premiere pour lui
apporter leurs propriétés fonctionnelles ou mécaniques. lls contribuent ainsi a la qualité du
produit fini en apportant de la blancheur a la peinture, de la brillance ou de la matité au papier
ou aux profilés de fenétre en PVC, des couleurs ou de la transparence au verre, de
I’insonorisation aux revétements de sols, du calcium a la nourriture animale, de la brillance et
de I’abrasivité aux dentifrices.... Les industriels utilisant les minéraux développent donc une
véritable science des additifs, afin de créer de nouveaux produits répondant a 1’évolution des
usages, grace a la maitrise des propriétés des minéraux et des techniques de fabrication du
produit. Dans le domaine des ciments composes, l'utilisation d'additifs minéraux en
remplacement partiel du ciment est apparue comme une voie prometteuse pour développer des
ciments hybrides ou des liants alternatifs. Lors de la réduction de la quantité de ciment dans les
compositions, les avantages des additifs minéraux sont liés aux propriétés du ciment et du béton
a I'état frais et au durcissement. En ce qui concerne leur role a I'état frais, les additifs minéraux
peuvent étre classés en deux catégories: les additifs chimiquement actifs, qui diminuent
généralement I'ouvrabilité et le temps de prise mais augmentent la chaleur d'hydratation et la
réactivité. L'autre classe, celle des minéraux microfillers, ce sont ceux qui augmentent
I'ouvrabilité et le temps de prise mais diminuent la chaleur d'hydratation et la réactivité
(Khokhar, 2007; Khan et al, 2014; Deboucha et al, 2017). A titre d’exemple, la bauxite a trouvé
diverses applications dans la fabrication de divers produits tels que le ciment, les abrasifs, les
réfractaires, les produits chimiques, etc. Récemment, elle a été utilisée comme additif dans
diverses compositions de matériaux, pour améliorer les propriétés fonctionnelles ou pour des
produits alternatifs durables (Tchamba et al., 2008a; 2010b ; 2011c; Dai et al., 2016; Haddad
etal., 2019).

iii) Comme minéraux dans les procédés de fabrication

Par exemples, les sables extra-siliceux sont utilisés pour leurs propriétés réfractaires
dans la fabrication des moules de fonderie ou I’argile qui permet de fabriquer les masses de
bouchage des métaux en fusion. En outre, la bauxite et ses dérivés ont éte utilises dans la

fabrication des céramiques réfractaires, des produits ceramiques et des verres de grande valeur.
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Cela provient des propriétés uniques induites par les différentes formes d'alumine obtenues au
cours du processus thermique. Elles diminuent le role de fondant des minéraux alcalins,
favorisant la haute résistance mécanique des produits (Yalgin & Seving, 2000; Poirier, 2011;
Djangang et al., 2015; Verma et al., 2017). Au-dela de ces applications, la bauxite a trouvé
d'autres applications dans le traitement des eaux. L'élimination satisfaisante de certains
éléments toxiques tels que les fluorures a été obtenue gréce a I'amélioration de ses propriétés
adsorbantes par activation chimique et thermique (Haddad et al., 2019).

1.2 CIMENTS ET MORTIERS HYDRAULIQUES
Le ciment portland, matériau de construction le plus utilisé au monde depuis son

invention vers les années 50, continue de faire I’objet de nombreuses investigations a la fois
scientifiques et techniques pour améliorer ses propriétés d’usage, sa durabilité et son colt de
revient. De plus, sa fabrication entraine le dégagement des gaz a effet de serre qui implique
une préoccupation principale liée au respect des normes environnementales (Alonso & Palomo,
2001; Pascual et al., 2014). La substitution partielle d’une certaine quantité de ciment Portland
par les minéraux, lorsqu’ils sont disponibles a des prix compétitifs, s’est avérée avantageuse,
non seulement du point de vue économique, écologique, mais aussi du point de vue des
performances des produits (Bich et al., 2009 ; Kazi et al., 2011). En effet, le défi de
I'optimisation des compositions et du procéde nécessaire de fabrication des produits aux
caractéristiques d’usage satisfaisantes concédees au colt minimal de production passe aussi par
la disponibilité et la maitrise des caractéristiques des matiéres premieres (Alonso & Palomo,
2001; Pascual et al., 2014). Ceci sans passer outre le cas particulier de la Guinée ou la
valorisation des ressources locales comme contribution au développement durable est une

préoccupation politique permanente.

1.2.1 Ciment Portland

Les Romains connaissaient déja le secret de la production d’un matériau hydraulique
dense et durable en mélangeant de la chaux avec des matériaux d’origine volcanique pour
former un liant qui a des propriétés tres semblable a celles qu’on retrouve dans la pate du ciment
hydratée. Toutefois, les connaissances des Romains furent perdues aprés les invasions des
barbares et ne furent retrouvées qu’a la fin du 18°™ siécle. L’invention du ciment est attribuée
a un magon Anglais du nom de Joseph Aspdin et date de 1824. Le nom de portland est di au
fait que la couleur du béton obtenu ressemble a une roche d’excellente qualité extraite de la

presqu’ile de calcaire de Portland, situé a I’ouest de 1’Tle de Wight.
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Le ciment Portland est une poudre séche ayant des particules trés fines qui forment une
pate liante au contact de I’eau, d’ou I’appellation «liant hydraulique». La pate de ciment
hydratée est le siege de nombreuses réactions au cours desquelles se forment des produits divers
comme les silicates et aluminates hydratés. Elle colle et enrobe tous les granulats ensemble et
durcit pour former une masse solide (Laldji & Tagnit-Hamou, 2007; Scrivener, 2014). En
d’autres termes, le ciment est un liant hydraulique, c'est-a-dire une matiére inorganique
finement moulue qui, gachée avec de I’eau, forme une pate qui fait prise et durcie par suite de
réactions et processus d’hydratation. Aprés durcissement, le ciment conserve sa résistance et sa
stabilit¢ méme sous I’eau (NF EN 197-1, 2000).

La composition de base du ciment portland est un mélange de silicates et d’aluminates
de calcium résultant de la combinaison de la chaux (CaO) avec la silice (SiO2), I’alumine
(Al203) et I’oxyde de fer (Fe203). Cette composition de base du ciment provient du clinker, qui
est son principal constituant, lui-méme composé de silicates bi et tricalciques (2Ca0.SiO; et
3Ca0.Si0; respectivement notés C,S et C3S), d’aluminates tricalcique (3Ca0.A1,03 ou C3A)
et de ferroaluminate tétracalcique (4Ca0.Al,03.Fe203 ou C4AF) (Cimbéton, 2005).

Dans le clinker, la chaux nécessaire est apportée par des roches calcaires alors que
I’alumine, la silice et I’oxyde de fer sont apportés par des argiles. Ainsi, de fagon générale, pour
la production du clinker, 80% du calcaire et 20% de ’argile sont extraits des carriéres, puis
concassés et homogénéisés pour donner ce qu’on appelle le «cru». Ce cru est ensuite porté a
une température de 1450°C pendant environ une heure dans un four rotatif. La cuisson passe
également par plusieurs étapes ou se déroulent des réactions chimiques complexes qui ne seront
pas abordées dans la présente synthése. En général, dans le clinker refroidi, on ajoute du gypse
(minéral de formule CaS04.2H20) a un taux de 3 a 5% qui permet de réguler la prise du ciment
broyeé en une fine poudre (Savadogo, 2017). Cependant, on peut avant le broyage, mélanger le
clinker a d’autres matériaux (additifs minéraux) pour obtenir des ciments cCOmposes. Le taux
utilisable de ces matériaux est limité par les normes ciments (NF EN 197-1).

)} Processus d’hydratation du ciment

L’hydratation est I’ensemble des réactions chimiques qui s’effectuent pendant et aprés
le gachage du ciment. Ces réactions s’accompagnent d’un dégagement de chaleur plus ou moins
important selon le type de ciment. Cette chaleur provient de la réaction des quatre phases
minérales qui composent le ciment. L’hydratation du ciment présente les mémes étapes que
celles des phases seules, mais il existe une synergie entre les différentes réactions des quatre

phases cimentaires (Kazi et al., 2011; Brykov et al., 2012; Savadogo, 2017).
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En résumé, dés le contact du ciment avec 1’eau on observe une dissolution des
différentes espéces (C-S, CsS, C3A, C4AF) et la formation des hydrates dont les principaux sont
la portlandite (CH) qui provoque 1’accélération de I’hydratation, les silicates de calcium
hydratés (C-S-H) et ettringite (Aft). A 1’épuisement du gypse, ’ettringite se dissout et libére
des ions sulfates qui réagissent avec 1’excés de C3A pour former le monosulfoaluminate de
calcium (Afm). D’un point de vue cinétique, le processus d’hydratation s’articule autour de
cing phases ou périodes (Tong et al., 1991; Clodic, 1994; Savadogo, 2017):

v Période de gachage

C’est la dissolution initiale des constituants du ciment. Elle est trés rapide et
exothermique. Le CsS et le C3A des grains de ciment réagissent immédiatement avec 1’eau,
formant respectivement le silicate de calcium hydraté (C-S-H) et I’ettringite ou (Aft) connue
pour son caractére métastable.

v Période dormante

Cette période a une durée de quelques heures et le dégagement de chaleur est faible.
Aucune évolution de la pate ne semble se produire, mais les réactions chimiques ont pourtant
commencé. Les ions passent en solution durant cette phase (ions calcium, silicates, hydroxyles
et sulfates). Le pH de la solution augmente, ce qui ralentit la dissolution des constituants du
ciment. Par conséquent, la formation des silicates de calcium hydratés et d’ettringite se poursuit
lentement et la phase aqueuse devient sursaturée en chaux.

v’ Période de la prise ou d’accélération

Cette période débute lorsque la concentration en ions Ca?* et OH" de la solution devient
critique. Cette sursaturation induit la précipitation de la portlandite qui consomme ces ions. La
chute de la teneur en Ca?" et OH— dans I’eau de gichage accélére la dissolution de tous les
constituants du ciment. I s’ensuit alors les mécanismes de dissolution, de nucléation et de
précipitation des différentes phases, permettant 1’intensification de la formation des hydrates
(CH, C-S-H, Aft). Cette activité chimique dégage beaucoup de chaleur. Les hydrates formés
commencent a s’enchevétrer et la pate devient de plus en plus solide. La fin de la période de
prise est caractérisée par une accélération de I’hydratation (Clodic, 1994; Savadogo et al., 2015;
Kabre et al., 2018).

v Période de durcissement

Au cours de cette période, les resistances mecaniques se développent et les pores se
remplissent progressivement des CSH. Les grains anhydres se trouvent recouverts d’une couche
d’hydrates qui s’épaissit de plus en plus. Pour que I’hydratation se poursuive, il faut que I’eau

diffuse a travers les pores de gel de CSH. La chaleur dégagée diminue. Le gypse est épuisé, le
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CsA résiduel réagit avec 1’ettringite pour former du monosulfoaluminate de calcium (Afm)
(Brykov et al., 2012 ; Savadogo et al., 2015; Ikumi et al., 2019).
v Période de ralentissement
La diffusion de I’eau vers I’interface réactionnelle des grains de ciment devient de plus
en plus lente, par conséquent, les réactions d’hydratation sont limitées. Les détails relatifs au
phénoméne d’hydratation du ciment et les différents produits qui en découlent (hydrates
formés) sont donnés dans les paragraphes de la rubrique suivante.
i) Produits d’hydratation du ciment
Lorsque le ciment Portland est mélangé avec de 1’eau, il se produit plusieurs réactions
chimiques qui sont plus ou moins rapides comme nous venons de le voir dans le paragraphe
précédent. Ces réactions font intervenir les différents constituants du ciment et aboutissent a la
formation de plusieurs hydrates (Cimbéton, 2005).
v' Hydratation du silicate tricalcique
Le silicate tricalcique (C3S) est la phase la plus importante du ciment. La chaleur
dégagée lors de I’hydratation de cette phase est 1’'une des plus élevées. La majeure partie de son
hydratation se passe dans les 28 premiers jours et sa réaction compléete peut se prolonger jusqu’a
une année (Bourissai, 2010). Le mécanisme de 1’hydratation du CsS se produit par la sequence
de trois phénomeénes essentiels, a savoir: la dissolution du CsS, la précipitation des C-S-H et la
précipitation de la portlandite (CH). Le mécanisme peut étre représenté par 1’équation 1
(Nguyen, 2006):
2C3S + (y+3—x)20 — 2CxSHy + 2(3 —x) CH (1)
C’est pour cette raison que les auteurs s’accordent sur le principe selon lequel
I’hydratation du silicate tricalcique est responsable des performances mécaniques des pates de
ciment aux échéances courtes et moyennes (Kazi et al., 2011; Marliere, 2013; Savadogo, 2017).
v Hydratation du silicate bicalcique
Les travaux de Tong et collaborateurs ont montré que le silicate bicalcique (C2S) a une
vitesse d’hydratation beaucoup plus faible que celle du silicate tricalcique (C3sS). Il participe
surtout au développement des résistances aprés 28 jours et dégage une trés faible quantité de
chaleur. Les produits d’hydratation du C»S sont également le silicate de calcium hydraté (C-S-
H) et I’hydroxyde de calcium ou portlandite (CH) (Tong et al., 1991; Nguyen, 2006):
CaS+ (¥’ +2—x") H20 — Cx’SHY’ + (2 - x") CH (2)
Des calculs de steechiométrie effectués par Nguyen ont montré que I’hydratation du
silicate tricalcique (CsS) produit 61% de gel de C-S-H et 39% de CH alors que I’hydratation de
C2S produit 82% de gel de C-S-H et seulement 18% de CH. Ainsi, le C.S produit plus de gel,
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mais sa réaction étant plus lente que celle du CsS, il agit principalement sur les résistances a
long terme (Nguyen, 2006; Brykov et al., 2012).
v Hydratation de I’aluminate tricalcique

L’hydratation des aluminates est fortement influencée par la présence du gypse
(CaS04.2H20). La réaction du C3A avec I’eau est trés violente et exothermique en 1’absence du
gypse et mene au raidissement immédiat de la pate, connu sous le nom de «prise éclair». En
présence du gypse, Cs3A réagit d’abord pour former le trisulfoaluminate hydraté, appelé
"ettringite’’ de formule: C3A.3CaS04.32H,0. L’ettringite réagit par la suite avec le C3A
excédentaire pour former du monosulfoaluminate de calcium hydraté de formule:
C3A.CaS04.12H,0 (Turki et al., 2009). L’ensemble du processus d’hydratation de C3A est
représenté par les équations 3 et 4:
C3A + 3(CaS04,2H20) + 26H20 — (C3A.3CaS04.32H20  (Aft) (3)
2C3A + C3A.3CaS04.32H20 + 4H20 — 3(C3A. CaS04.12H20)  (Afm) 4)

L’aluminate tricalcique a une influence sur la prise initiale de la pate, mais passée cette
étape, il influe peu sur la résistance et le comportement de la pate sauf en cas d’attaque par les
sulfates (Nguyen, 2006; Turki et al., 2009).

v Hydratation du ferroaluminate tétracalcique

L’hydratation du ferroaluminate tétracalcique (C4AF) est similaire a celle de C3A, mais
la réaction est beaucoup plus lente. Tout comme dans le CzA, le C4AF produit une forme élevée
de sulfoaluminate de calcium qui réagit avec 1’exces de C4AF pour donner une basse forme de
sulfoaluminate. Ces sulfoaluminates occupent environ 15-20% du volume de solide dans la pate
(Kazi et al., 2011; Savadogo, 2017; Achour, 2017).

1.2.2 Mortier hydraulique

Le mortier est un des matériaux de construction que 1’on utilise pour solidariser les
¢léments entre eux, assurer la stabilité de 1’ouvrage, combler les interstices entre les blocs de
construction. En général, le mortier se compose de ciment ou de chaux, de sable, d'eau et dans
certains cas d’adjuvant (Laoufi et al., 2016). Les mortiers, ou plus généralement les liants de
maconnerie, sont des produits particuliers dont les caractéristiques intrinseques sont le reflet a
la fois des facteurs environnementaux, a travers les matiéres premiéres d’origine géologique
qui ont été utilisées, mais également des facteurs purement anthropiques, que sont les aspects
culturels, techniques et historiques. Ces facteurs conjugués, commandent les principes de
construction et de mise en ceuvre. La magonnerie est a ce titre, la représentation d’une culture

et d’un environnement que I’homme a su exploiter (Sahmaran et al., 2006).
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En d’autres termes, le mortier est un matériau cimentaire composé de sables, d’eau et
de ciment dont le comportement dépend de sa structure physique et de I’évolution de la pate de
ciment. En se basant sur cette définition, on comprend tres vite que les propriétés du mortier
dépendent de la qualité de la pate (matrice cimentaire) et de sa structure physique (Laoufi et al.,
2016). 1l est donc important de rappeler quelques notions sur la matrice cimentaire et certaines
normes relatives a I’utilisation des mortiers. Le mortier est un des matériaux de construction
composé essentiellement:

v du liant qui peut étre: les ciments normalisés (gris ou blanc); les ciments spéciaux

(alumineux fondu, prompt, ...); les chaux hydrauliques naturelles et les chaux éteintes.

v de granulat, constitué¢ d’un ensemble de grains minéraux (sables). Il faut noter
que c’est le type de granulat qui fait la différence entre le mortier et le béton (Cimbéton, 2005);

v I’eau de gachage ou quantité d’eau totale utilisée pour faire le mortier: cette
quantité doit étre soigneusement déterminée, car I’exces d’eau influe négativement sur la
résistance et la durabilité du matériau. L’eau de gachage doit également étre de qualité. Elle ne
doit pas contenir des impuretés nuisibles comme les déchets organiques ou le sel marin. La
quantité d’eau de gachage est fonction du dosage en ciment et des granulats ainsi que la
résistance recherchée. Elle est généralement comprise entre 140 et 200 L/m?® (Dupain et al,
2004; Laoufi et al., 2016). Le rapport massique Eau-Ciment (E/C) est un parametre essentiel
permettant la caractérisation d’un mortier ou d’un béton en termes d’ouvrabilité et de résistance
(Dupain et al, 2004).

La matrice cimentaire résultant du mélange d’eau et de ciment a des proportions bien
définies, est capable d’agglomérer, en durcissant, des substances vari¢es afin d’atteindre
certaines performances physiques, mécaniques et chimiques (Cyr, 1999). Lors de I’hydratation,
la quantité d’hydrates formés est insuffisante pour remplacer tout le volume initial occupé par
I’eau et le ciment (Chen, 2005). On peut conclure que les matériaux cimentaires sont poreux.
Chen a montré par des mesures au porosimeétre a mercure que les pates de ciment présentent
essentiellement deux grands types de pores:

v pores de grand diamétre (pores capillaires) de quelques centaines a quelques
milliers d’angstroms, initialement occupés par I’eau de gachage et non comblés par les hydrates.
Leurs dimensions augmentent avec le rapport E/C et diminue avec 1’age;

v pores de petit diametre, d’environ 34 angstroms, relatifs aux hydrates et
représentent les espaces interfeuillets. Leurs dimensions dépendent peu du rapport E/C et des

conditions d’hydratation, mais sont caractéristiques des hydrates (Chen, 2005).
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1.2.3 Additifs minéraux dans la matrice cimentaire

La société et les pouvoirs publics sont de plus en plus intransigeants vis-a-vis des
problémes de pollution occasionnés par le gaz carbonique dégage et par la forte consommation
de maticres premiéres et d’énergie lors de la fabrication du ciment. Le gaz carbonique (CO3)
dans le cas de I’industrie du ciment résulte de la combustion des hydrocarbures (gaz naturel ou
fuel) et de la décarbonatation du CaCOs, contenu dans la matiere premiere, pendant la cuisson
du mélange cru au cours de la fabrication du clinker. A cet effet, le défi de I’industrie du ciment
consiste a produire un ciment performant, a colt compétitif et avec un impact environnemental
minimal (Moussaceb, 2007; Mostafa et al., 2010; Guettala & Mezghiche, 2011). L utilisation
des additifs minéraux, abondants et moins colteux, pourrait étre une solution pour relever ce
défi majeur et permettre d’améliorer certaines propriétés ou de conférer des propriétés
particuliéres au béton ou au mortier (Pascual et al., 2014; EN 197-1, 2012).

)} Différents types d’additifs minéraux

Les substances minérales utilisées comme additifs en cimenterie ou additifs lors de la
confection du mortier ou béton sont celles qui contribuent, par leur activité physique,
hydraulique et pouzzolanique a améliorer le comportement des ciments a 1’état frais ainsi qu’a
I’état durci. Ce sont les pouzzolanes naturelles, les cendres volantes, les laitiers des hauts
fourneaux, les argiles ainsi que la fumée de silice, etc. Ces produits deviennent plus actifs dans
les solutions alcalines du ciment et donnent naissance a de nouveaux hydrates qui conférent aux
bétons et mortiers une plus grande résistance mécanique et une meilleure durabilité (Ferraz et
al., 2015; Savadogo, 2017).

Les pouzzolanes sont des matériaux siliceux ou silico-alumineux, naturels ou artificiels,
qui ne possédent pas en eux-mémes des propriétés liantes, mais sous forme finement divisée et
en présence d’humidité, réagissent chimiquement avec le calcium hydroxyde a la température
ordinaire pour former des composés possédant des propriétés liantes (Dupain, 2004; ASTM
C618-08, 2008). Grace a leur composition qui leur confére cette réactivité chimique, elles
favorisent le développement des performances méecaniques et de la durabilité dans la matrice
cimentaire (Mostafa et al., 2010; Ferraz et al., 2015). D’aprés la norme ASTM C 618, un
matériau a la caractéristique d’une pouzzolane si:

v sa composition chimique vérifie: %Al>03 + %SiO2 + %Fe203 > 70%);

v son indice d’activité mécanique, pour un taux de substitution de 20 a 25% a 28
jours, est supérieur a 67%;

v sa teneur en verre donnée par la différence entre les teneurs brutes en silice et en

chaux (Silice - Chaux) est supérieure a 34%.
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i) Caractéristiques des additifs minéraux

L’utilisation d’un additif minéral dans la matrice cimentaire dépend essentiellement de
son caractére pouzzolanique et des effets relatifs a ce caracteére. Plusieurs études s’accordent
que I’apport supplémentaire en alumine et silice par utilisation d’additifs minéraux, finement
broyés ou activés, permet de corriger le déficit dans le ciment portland afin d’améliorer ses
propriétés. En effet, ’activité de surface (réactivité) et la distribution granulométrique (finesse)
sont des caractéristiques fondamentales qui influent fortement sur les propriétés des matériaux
cimentaires a 1’état frais et durci (Bénezet & Benhassane 1999; Cyr, 1999; Lawrence et al.,
2003; Savadogo, 2017). L’influence du pourcentage d’additif minéral et de sa composition
chimique sur les réactions pouzzolaniques ont été également constatées (Kazi et al., 2011;
Savadogo, 2017). Ces différents aspects contribuent a la modification rhéologique dans la
matrice cimentaire ainsi qu’a I’efficacité de ces additifs malgré la complexité des mécanismes
a I’origine de ces modifications (Kazi et al 2011, Fitos et al., 2015). Les travaux de Bénezet &
Benhassane, de Cyr tout comme ceux de Lawrence et collaborateurs et de Savadogo
s’accordent a distinguer trois principaux «effets» des additifs minéraux:

v un effet granulaire favorable ou défavorable qui conduit a I’amélioration ou non
de la compacité du mélange et des performances mécaniques du matériau durci ;

v un effet physicochimique qui agit sur 1I’évolution de I’hydratation au cours de la
prise et du durcissement ainsi que sur les propriétés physiques des matériaux cimentaires
durcis ;

v un effet chimique lié a la composition minéralogique des additifs et concerne
leur capacité a réagir avec les constituants hydratés du ciment pour former de nouvelles phases
minérales qui peuvent contribuer a I’évolution des résistances mécaniques au méme titre que
les produits hydratés du ciment (Bénezet & Benhassane 1999; Cyr, 1999; Lawrence et al.,
2003; Savadogo, 2017).

Les propriétés physiques, les résistances mécaniques et les performances de durabilité
des matériaux cimentaires avec additifs minéraux dépendent dans un premier temps, du
comportement pouzzolanique de ces additifs et en second temps, de I’ampleur et du caractere
favorable ou défavorable des trois effets ci-dessus (Ferraz et al., 2015; Savadogo, 2017). D’une
part les additifs sont susceptibles de modifier le processus d’hydratation du ciment ainsi que la
structuration des produits hydratés et d’autre part, certaines additions a caractére pouzzolanique
ou hydraulique latent peuvent réagir en milieu cimentaire et former de nouveaux produits
hydratés (Fitos et al., 2015; Ferraz et al., 2015).
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L’activité pouzzolanique s’explique par une attaque lente de la silice et de I’alumine des
pouzzolanes par I’hydroxyde de calcium ou portlandite (CH) formé lors de I’hydratation des
silicates de calcium suivie de la cristallisation avec formation des silicates et d’aluminates de
calcium hydratés. Ainsi, leur effet contribue a diminuer la réactivité a court terme et de
compléter 1’hydratation en consommant la portlandite (Fitos et al., 2015; Ferraz et al., 2015;
Ntimugura et al., 2017). Les additifs pouzzolaniques étant riches en silice et pauvres en calcium,
une solution riche en calcium et de pH élevé provoque la dissolution de la silice selon 1’équation
5: SiO2 + 20H — H2(Si04)* 5)
La présence de calcium dans le milieu basique conduit a la précipitation des silicates de calcium
hydratés (C-S-H) selon I’équation 6:
xCa?* + H(Si04)? + 2(x-1)OH + yH,0 — (xCa0, SiOz, (x+y)H20) ou C-S-H (6)

La présence d’alumine fait qu’une partie des atomes de silicium est remplacée par de
I’aluminium dans les C-S-H (Savadogo, 2017). Les études antérieures ont montré que
I’hydratation des additifs pouzzolaniques est généralement trés lente et s’observe dans le long
terme (exception faite pour la fumée de silice et le métakaolin souvent tres réactifs au jeune
age) (Latroch et al., 2015; Goufi, 2019). Lors de I’hydratation du ciment en présence d’additifs
minéraux, une grande quantité d’ions calcium et hydroxyde est consommée. La teneur en
portlandite pour ce type de liant est plus petite comparée a celle d’un ciment de type CEM Il
(Latroch et al., 2015). Par contre, la quantité de C-S-H est généralement plus grande pour les
ciments avec additions minérales. En termes pratiques, cette activité liante se traduit par un

gain de résistance a long terme (Bessa-Badreddine et Galias, 2004).

1.3 MATERIAUX CERAMIQUES

Les matériaux argileux connaissent de nos jours un regain d’intérét en raison des
applications diverses dont ils font I’objet, applications liées a la variété structurale et physique
(Njopwouo, 1984; Djangang, 2007; Njoya et al.,, 2012; Gondanga, 2020). Face aux
développements sans cesse croissants et aux nombreuses innovations qui apparaissent dans
I’industrie des matériaux, le domaine des céramiques conserve toujours une grande part du
marché. La prédominance durable de ces matériaux est un atout qui découle des propriétés des
produits qui sont trés fortement corrélées au contrdle de I'ensemble des paramétres de
fabrication: des étapes de production des pates, de mise en forme, de séchage et de cuisson.
Simultanément, la connaissance des propriétés physicochimiques des matieres premieres
minérales utilisées dans les mélanges est indispensable, notamment en ce qui concerne

I'influence des caractéristiques de ces matieres minérales vis-a-vis des parametres et procédés
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de fabrication (Lecomte Nana, 2004; Blanchart, 2014; Diatta, 2016). Ainsi, les matieres
premieres minérales qui sont a la base des compositions céramiques sont des mélanges naturels
complexes de minéraux dont la caractérisation requiert I'utilisation des méthodes diverses pour
déterminer leurs compositions chimiques et minéralogiques, les caractéristiques structurales
des phases minérales, leur morphologie et leurs propriétés de surface. En géneral, toutes les
informations apportées par ces analyses sont nécessaires mais pas suffisantes en raison de la
complexité du comportement des matieres minérales. Elles doivent souvent étre complétées par
des essais du comportement en conditions similaires a celles des procédes industriels.
Notamment, des essais de mise en forme, de séchage et de cuisson, suivis des tests physiques

et mécaniques.

1.3.1 Définition

Etymologiquement, le mot céramique provient du grec ancien «kéramos», qui signifie
«terre a potier» ou «argile». En d’autres termes, la notion de «céramique» désigne, en régle
géneérale, des matériaux inorganiques, transformés de facon permanente par cuisson. Les
céramiques sont des matériaux inorganiques, non métalliques obtenus a partir des mélanges de
poudres fines de matiéres premiéres minérales broyées, compactées et soumises a une cuisson
a haute température, généralement entre 800 et 1500°C. Ce sont des matériaux durs, résistants
et aussi relativement réfractaires. Leurs propriétés mécaniques sont spécifiquement celles des
matériaux ayant un comportement fragile, bien que leur résistance mécanique soit souvent
élevée. Leur conductivité thermique est faible et ce sont de bons isolants électriques. Leur
surface est souvent rugueuse et parfois poreuse, ce qui nécessite l'utilisation d'un matériau de
finition de surface de type émail vitrifié, qui est aussi un bon support pour la décoration.
(Aliprandi, 1996; Boch, 2001; Roussel, 2013).

1.3.2 Classification

En général, on distingue deux grands groupes de céramiques: les céramiques
traditionnelles ou silicatées et les céramiques techniques ou non silicatées (Aliprandi, 1979;
Boch et al., 2001)

) Céramiques techniques ou non silicatées
Apparues a la fin du 19° siécle, cette catégorie de céramiques a usages spécifiques comprend

deux groupes (Aliprandi, 1979, Boch et al., 2001; Roussel, 2013):

v les céramiques structurales, caractérisées par des performances mécaniques et

thermiques appreciables;
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v les céramiques fonctionnelles, essentiellement caractérisées par leurs

performances électriques, magnétiques et optiques.
i) Céramiques silicatées ou traditionnelles

Les céramiques silicatées, usuellement appelées « ceéramiques traditionnelles » en
raison de la trés longue histoire de ses techniques ou le processus était en effet manuel avec
quelques outils classiques. De nos jours, avec I'évolution récente et importante des aspects
scientifiques et technologiques apportés par de nombreuses recherches qui ont rendu les
procédés plus ou moins industriels, les céramiques silicatées sont devenues des matériaux
modernes et de haute technologie. Les domaines d'application des céramiques silicatées sont
les usages de la vie courante (Tableau Il), c'est-a-dire le batiment (briques, tuiles, ...), les
revétements et la décoration (carreaux de sol et de murs), la vaisselle (assiettes, bols, tasses, ...)
et le sanitaire (éviers, receveurs, ...) (Boch, 2001; Gondanga, 2020).

Les céramiques silicatées sont des matériaux de grande diffusion fabriqués en tres
grande quantité dans le monde, en raison des besoins importants et constants. Ce qui explique
la permanence d'un large secteur industriel comprenant des entreprises de production de
matieres premieres minérales, des produits céramiques et d'équipements industriels et de
laboratoire. Ce secteur industriel a subi ces derniéres décennies d'importantes mutations
scientifiques et technologiques de facon a accentuer sa compétitivité et sa modernité. Ces
céramiques sont soit poreuses, soit vitrifiées. Parmi les poreuses, on peut citer la faience et
certains grées communs; alors que les vitrifiées sont les gres vitrifiés, que I'on appelle aussi
« vitreous », et les porcelaines.

Tableau I1: Caractéristiques générales et utilisation des céramiques traditionnelles

(Aliprandi, 1996)

Type Température Caractéristiques Exemples
de cuisson (°C) générales d’utilisation
Terres 950-1050 Porosité 15-30% émaillées ou Briques, tuiles, conduits de fumée,
cuites non tuyaux de drainage, revétements
de sols et murs et poteries
Faiences 950-1200 Porosité 10-15% Equipements sanitaires, vaisselles
Surface émaillée, opaque et carreaux
Gres 1100-1300 Porosité 0,5-3% Carreaux de sol, tuyaux, appareils
Surface vitrifiee de chimie et équipements
sanitaires
Porcelaines 1100-1400 Porosité 0-2% Vaisselle, appareil de chimie et
Surfaces vitrifiées ou non, isolateurs électriques

translucides

Les matériaux poreux ont une microstructure tres héterogéne a I'échelle des grains et

des pores (quelques pm a quelques 10 um), rendant ces matériaux, permeables a I'eau et peu
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résistants mécaniquement. Les matériaux vitrifiés ont une microstructure homogeéne et
imperméable, avec des phases cristallisées distribuées dans une phase vitrifiée servant de
matrice. Dans le cas des porcelaines, la nature et la quantité des phases cristallisées et vitrifiées
font que les matériaux sont plus résistants mécaniquement et translucides (Boch et al., 2001;
Haussanne, 2005; Blanchart, 2014).

1.3.3 Techniques d’élaboration de matériaux céramiques silicatés
i) Matiéres premieres

Les formulations des céramiques silicatées sont un mélange de trois groupes principaux
de matieres premiéres minérales. Chaque groupe ayant une influence spécifique sur la rhéologie
de la pate, le développement de la microstructure, la formation des phases pendant le traitement
thermique et les propriétés du produit final. Ce sont entre autres: les matiéres plastiques (argiles
et kaolins en général); les matiéres non plastiques ou charges (minéraux non argileux comme
le quartz); les fondants de type feldspath ou carbonates ou alcalino-terreux (Boch et al., 2001;
Jouenne, 2001)

v' Matieres premiéres plastiques

Dans une formulation, elles apportent de la plasticité et de la cohésion. Les matiéres
types sont les argiles et les kaolins. Cependant, toutes les argiles ne présentent pas la méme
aptitude a la mise en forme et le méme comportement a la cuisson. C’est dans cette optique que
les céramistes distinguent plusieurs types d’argiles:

o les argiles plastiques grésantes: ces argiles sont généeralement colorées et elles
sont utilisées pour la remarquable plasticité de leur pate. Elles sont aussi caractérisées par une
forte teneur en silice libre qui peut représenter jusqu’a 35% de la masse séche (Boch et al.,
2001);

o les argiles plastiques réfractaires qui sont riches en montmorillonite, en kaolinite
ou en halloysite;

o les argiles réfractaires qui sont utilisées dans les procédés a hautes températures.

Leur composition est riche en alumine. Les kaolins sont les plus réfractaires de ces argiles.
(Boch et al., 2001);

o les argiles rouges utilisées pour la fabrication des produits de terre cuite sont en
réalité des mélanges naturels de composition complexe. Elles contiennent généralement de la
kaolinite, de I’illite et/ou d’autres argiles riches en alcalins, du sable, du mica, de la goethite
et/ou de I’hématite, des mati¢res organiques, trés souvent des composés du calcium. Ces

derniers, permettent d’abaisser la température de cuisson du tesson (Aliprandi, 1979).

25



« Caractérisation physicochimique des aluminosilicates (argiles et bauxite) de Kindia, Guinée: application dans la formulation
des mortiers hydrauliques et des compositions céramiques»

Toutes les argiles sont des mélanges qui n’ont pas de point de fusion bien défini. Elles
se ramollissent au cours de la montée de température. Du fait de son caractere colloidal, une
pate d’argile relativement pure est pauvre en matiére solide. Elle se contracte donc fortement
pendant le séchage et la cuisson. Ce qui rend difficile la maitrise de la forme et des dimensions
du produit final. Pour résoudre ces difficultés, des produits non plastiques peuvent étre ajoutés
a la pate (Boch et al., 2001).

v' Matieres premiéres non plastiques

Dans une formulation, ces matiéres modifient 1‘aptitude des matieres plastiques:
plasticité, retrait et porosité. Les matieres types sont les dégraissants (les sables, les chamottes)
et les fondants (les feldspaths, la craie (CaCOs), la poudre de verre ou verre pilé, les micas, les
laitiers (débris métalliques)). Aussi, on a les matiéres colorantes comme les oxydes (fer,
Chrome, manganeése, cuivre, cobalt, Nikel) pouvant provenir de certaines argiles.

e Les dégraissants

Les dégraissants sont des additifs servant a diminuer la plasticité dans une pate
céramique. lls sont de deux types: la silice et les chamottes.
o Lasilice

La silice (SiO) est une matiére premiére polymorphe rencontrée dans la nature sous
forme amorphe (opale, galets de mer) ou cristallisée (quartz, cristobalite et tridymite). En outre,
des études aux tres hautes pressions ont permis la découverte de deux autres espéces cristallines
: la coésite et la stishovite. Le sable contient entre 95 et 100% en masse de quartz. C’est le
dégraissant le plus fréquemment utilis¢ dans 1’industrie céramique. Pour contribuer
significativement a la résistance mécanique des pieces crues, il doit étre constitué de particules
beaucoup plus grosses que celles de 1’argile. Dans les procédés modernes de fabrication des
gres et des porcelaines, il est d’usage d’utiliser des grains de sable relativement fins (20 a 60
um). Au cours de la cuisson d’une céramique, le sable peut réagir notamment avec les fondants
mais cette réaction est rarement totale. La transformation du quartz résiduel en cristobalite peut
alors commencer des 1200 °C. Elle est favorisée par 1’augmentation de la température,
I’utilisation de sable a grains fins par la présence de certaines impuretés et par une atmosphére
réductrice (Boch et al., 2001).

o Les chamottes

Elles sont constituées par des argiles calcinées généralement a une température

supérieure a la température de cuisson des pates qu'elles composent et utilisees pour le

dégraissage en céramique silicatée. Elles ont une caracteéristique principale de ne pas réagir dans
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I’intervalle de température requise pour le traitement thermique a cause de leur température de
prétraitement élevée. Elles sont parfaitement inertes et réduisent le retrait.
e Les fondants

Ce sont des matériaux incorporés dans une pate céramique afin d’assurer la formation
d’une phase vitreuse au sein du produit cuit, ce dernier ayant aussi pour but la diminution de la
porosité et I’amélioration des propriétés du produit final. Ce sont en genéral, les feldspaths et
la craie.

o Les feldspaths

Les feldspaths sont des fondants généralement utilisés en céramique. Ce sont en fait des
mélanges de silico-aluminates alcalins et alcalino-terreux. A cet effet, quatre minéraux
feldspathiques sont susceptibles d’entrer dans la composition des pates céramiques silicatées.
Il s’agit de:

- I’orthose, minéral riche en potassium de composition (K20.Al203.6S10.), ayant une
température de début de fusion égale a 1150 °C;

- I’albite, minéral riche en sodium de composition (Na20.Al203.6Si0,), ayant une
température de fusion de 1118 °C;

- I’anorthite, minéral riche en calcium de composition (Ca0.Al,03.2Si0y), ayant une
température de fusion comprise entre 1540 et 1550 °C;

- la pétalite, minéral riche en lithium de composition (Li20.Al203.8Si0>), ayant une
température de fusion égale a 1075 °C.

L’orthose et 1’albite, qui forment des eutectiques avec la silice, respectivement a 990 et
1050 °C, sont tres utilisés comme fondant. L’anorthite est plutdt considérée comme substitut a
la craie. L’utilisation de la pétalite est surtout liée a son coefficient de dilatation négatif. Le
feldspath potassique est particulierement apprécie des céramistes, car sa réaction avec la silice
conduit a la formation d’un liquide dont la viscosité, assez élevée, diminue peu quand la
température augmente. Ce comportement est considéré comme une garantie contre la
déformation excessive des piéces pendant le traitement thermique (Boch et al., 2001).

Une tendance chez les fabricants de gres et de porcelaines consiste a remplacer les
feldspaths par de la néphéline syénite de composition ((Na,K)20.Al.03.2Si0y). Cette roche
constituée de néphéline (K20,3Na20,4Al1,03,9Si0z) et d’un mélange de feldspaths potassique
et sodique est un puissant fondant qui permet de diminuer la température de frittage des

céramiques et d’augmenter la teneur en alcalin des phases vitreuses (Boch et al., 2001).
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o La craie

Le calcium carbonate (CaCO3) ou la craie se trouve a 1’état naturel sous deux formes
polymorphiques: la calcite qui cristallise dans le systeme rhomboédrique et I’aragonite qui est
une forme amorphe (marbre blanc) cristallise dans le systéeme orthorhombique. Elle se
décompose thermiquement autour de 600 °C de maniere irréversible selon 1’équation 7:

CaCO, — (a0 + CO, ()
Calcium carbonate calcium oxyde dioxyde de carbone

Le calcium oxyde (CaO) formé réagit avec les oxydes provenant de I’amorphisation des
minéraux argileux pour donner des silicates de calcium tels que la wollastonite, la gehlénite,
I’anorthite, la rankinite, la bélite et 1’alite. La basicité du calcium oxyde favorise la fusion de
certains constituants de la pate céramique comme la silice a 1050°C, ce qui induit la vitrification
au sein du produit céramique (Boch et al., 2001).

Le Tableau 1l permet de constater que la typologie d’une céramique silicatée dépend,
en général, de la nature des matieres premiéres minérales, de leur proportion dans le mélange a
faconner et de I’intervalle de températures utilisée lors du traitement thermique.

Tableau I11: Proportions d’argiles et/ou de chamotte (en % massique) dans les mélanges

de matieres premieres utilisées pour la production des céramiques silicatées (Jouenne, 2001)

Produits Température  Kaolin  Argiles Argiles Argiles Argilesa Chamott
de cuisson refractaires kaolinites kaolino-  greéset e
(°C) blanches illitigues  poterie
Refractaires 1400 - 1600 50-90 10-50
Porcelaines  1300-1400 30-50
Carreaux 1000-1250 40-80
Sanitaires 1200-1280 10-30 10-30 20-50
Vitreous 1200-1280 15-25 20-30
Faiences 900-1200 0-25 20-60
Poterie 900-1100 0-25 20-60 0-50

i) Processus de fabrication
La fabrication des objets de la céramique traditionnelle utilise quatre étapes
fondamentales: le conditionnement des matiéres premieres, le fagconnage ou la mise en forme,
le séchage et la cuisson ou frittage qui constitue 1’étape déterminante dans le processus de
production (Boch et al., 2001 ; Haussonne, 2005; Blanchart, 2014; Houta, 2015).
v/ Conditionnement des matiéres premieres
Aprées I’acquisition des matériaux sur les sites, opération qui s’effectue avec 1’aide des
géologues, les matiéres premieres subissent un pré-traitement (broyage et tamisage) afin

d’obtenir une granulométrie adéquate. Le tamisage peut €tre sec ou humide et est généralement
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précédé du concassage et du broyage de I’échantillon récolté. Le but de ce traitement
préliminaire est d’obtenir des échantillons favorables a I’homogénéité du mélange (Aliprandi,
1979). Les poudres de matiéres utilisées en céramique sont généralement des particules dont le
diametre moyen est de 1’ordre du micrométre.

v" Mise en forme ou faconnage

Apres tamisage, les constituants sont dosés, puis mélangés dans les rapports de poids ou
de volume. Parfois, il est nécessaire d’incorporer des additifs afin d’améliorer la consistance de
la pate apte au processus de mise en forme. Suivant la consistance et le degré de plasticité de la
pate, on distingue (Pialy, 2009):

. les pates séches qui sont obtenues par pulvérisation d’eau selon une humidité
comprise entre 0 et 12% par rapport au poids de la matiére seche. Souvent, on associe a cette
eau des adjuvants pour améliorer la plasticité et la résistance mécanique des piéces a faconner;

. les pates plastiques humides obtenues par mélange avec de I’eau et des agents
chimiques comme les colles, les plastifiants et les défloculants qui aboutissent a des masses
plastiques humides dont ’humidité est comprise entre 15 et 18%;

o les barbotines qui sont obtenues par ajout d’eau avec une humidité comprise
entre 4 et 50% par rapport a la masse seche des poudres utilisées.

La mise en forme de la pate en vue d’obtenir une forme particuliére, dépend du mode
de fagonnage de I’ébauche, de la consistance de la pate, de la forme et des dimensions de 1’objet
ainsi que du nombre de piéces a produire. On distingue plusieurs types de faconnage (Aliprandi,
1979):

. le pressage: il se fait par compaction d’une poudre sous I’effet d’une pression
appliquée. Il permet 1’¢laboration des piéces avec de faibles tolérances dimensionnelles en
utilisant des granules sphériques de diamétres > 50 um; le pressage peut étre isostatique, semi-

isostatique ou uniaxial (pour les formes simples cylindriques);

o le coulage pour les pieces creuses et les formes trés complexes;
o I’injection pour les pieces de précision et les formes complexes;
o I’extrusion pour les profilés creux de forme simple.

v' Séchage

Le séchage d’une pate céramique suppose I’influence de trois facteurs: le pouvoir
séchant (température, humidité relative et vitesse de 1’air); I’influence des actions capillaires et

I’influence des modifications de dimensions dues au départ de 1’eau (retrait volumique).
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Le séchage d’une pate céramique entraine la perte d’eau contenue dans les pores, le
rapprochement des particules du matériau et la formation des pores a la suite du départ des
molécules d’eau restantes. En effet, dans une pate céramique, les particules se trouvent noyées
dans un liquide constitué¢ par des canaux capillaires d’eau. Pendant le séchage, 1’eau traverse
les capillaires de I’intérieur de la pate vers la surface ou elle doit étre évaporée. Ainsi, apparait
deux facteurs: la vitesse de diffusion d’eau et celle de son évaporation en surface. Si la vitesse
de diffusion d’eau de I’intérieur vers la surface de la pi¢ce est supérieure a celle de son
évaporation, le probléme de séchage est alors résolue; 1’eau diffusera et s’évaporera a une
vitesse telle que le produit a secher ne sera pas endommagé. Cependant, la diffusion n’est
possible que s’il y a évaporation d’eau en surface; or I’évaporation dépend du rapport entre la
tension de vapeur du liquide et la pression de vapeur de 1’atmospheére qui entoure le systeme
(Aliprandi, 1979).

v Cuisson ou frittage

La cuisson ou traitement thermique est I’étape déterminante de 1’élaboration d’une
céramique. C’est au cours de cette opération que les mati¢res premiéres constituant le mélange
de départ subissent des transformations physicochimiques et le transfert de matiéres aboutissant
a la consolidation du produit apres le refroidissement.

On parle de frittage lorsque sous I’action de la chaleur, un systéme initialement
aggloméré et poreux évolue dans le sens d’une réduction de 1’énergie libre totale, d’une
réduction de la porosité et de I’augmentation de la compacité. Le processus de frittage suppose
I’accroissement des liaisons entre les grains par la chaleur sans que la température n’excede
celle de la fusion ou de la décomposition (Jourdain, 1966; Guy, 1972; Assollant, 1993; Boch,
2001). Ce phénomene se traduit par une consolidation le plus souvent accompagnée d’une
augmentation de la densité qui entraine un retrait volumique de I’échantillon.

Au cours du chauffage d’un mélange, si tous les composants restent a 1’état solide, le
frittage est dit en phase solide; dans le cas contraire le frittage est en phase liquide. Ces deux
types de frittage font appel a des concepts différents: défauts ponctuels (frittage en phase
solide), mouillabilité et viscosité (frittage en phase liquide) (Kingery, 1955, 1958; Pampuch,
1978; Harben, 1995; Elimbi, 2004; Djangang, 2007; Pialy, 2009; Trillaud, 2019). Dans le cas
des céramiques silicatées, les produits obtenus sont constitués de phases inorganiques a liaisons

ionocovalentes (Boch, 2001)(Figure 5). Le retrait peut étre isotrope ou non (Figure 6)
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Figure 5: Illustration d’un frittage densifiant
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Figure 6: Frittage associé a une densification du matériau
(lo=longueur initiale du compact ; Al=retrait absolu dans la direction considérée, aprés
chauffage)
e Le frittage en phase solide

Au cours du frittage en phase solide, la température de chauffage est telle que tous les
constituants restent a 1’état solide; la densification du matériau se fait par le développement des
liaisons entre les grains, par diffusion d’atomes ou de molécules. Le frittage s’effectue par une
redistribution de la matiére qui tend a minimiser 1’énergie du systeme. Le frittage peut étre
évalué par la densité relative encore appelée taux de densification (pr). C’est le rapport de la
masse volumique apparente a la masse volumique du matériau. La densification maximale
correspond a une densité relative égale a 1 (lorsque la masse volumique apparente est égale a
la masse volumique). Au cours du frittage, la densité relative croit avec le temps entre 0,5 et 1
(Yan, 1987; Shaw, 1989; Guy, 1972; Seville et al, 1997). Cette augmentation de densité relative
correspond en fait a plusieurs stades que 1’on peut de maniere simplifiée, schématiser par une
courbe isotherme (Figure 7):

o une légére réorganisation par glissement de grains se produit en raison des
défauts d’empilement du compact initial. Puisqu’aucune phase liquide n’est présente a la
surface des grains pour favoriser leur glissement, cette étape de réarrangement est peu
importante;

o des liaisons (joints de grains) s’établissent entre grains en position définitive ; ce
qui ne correspond pas toujours a I’empilement maximum en raison de frottements importants

qui créent des effets de vodtes. On estime que cette étape se poursuit jusqu’a pr= 0,65. Le

31



« Caractérisation physicochimique des aluminosilicates (argiles et bauxite) de Kindia, Guinée: application dans la formulation
des mortiers hydrauliques et des compositions céramiques»

compact présente une certaine tenue mécanique. L’ensemble des grains, au départ separes,
forme alors un squelette solide traversé de pores ouverts;

o les pores ouverts de ce squelette solide (porosité ouverte) diminuent peu a peu
de volume. Pour des raisons d’instabilit¢é morphologique locale, ces pores se scindent en de
nombreux pores fermés. Cette étape, dite élimination de la porosité ouverte, se termine par une
densité relative voisine de 0,92;

o les pores sont maintenant isolés dans la matrice devenue trés cohérente. La
derniére étape (pr = 0,92) consiste donc a éliminer cette porosité fermée jusqu’a la fin du
frittage.

Le frittage en phase solide concerne notamment les produits fortement covalents comme
les oxydes et les sulfures super-réfractaires, les carbures, les borures, les nitrures, les siliciures,
les céramiques ferromagnétiques et semi-conductrices, etc. Toutefois, les températures qu’il
faut atteindre dans la plupart des cas sont soit trop éleveées, soit incompatibles avec la stabilité
du composé; la solution retenue consiste en général a favoriser 1’apparition d’un liquide dans
la microstructure grace a un ajout convenablement choisi.

pu

Eliminztion de |z parosité fermée

0,92 Jr=m==mmmmmmmmes e mmmmmmmmmmm e e e e

Eliminztion de |2 parosité auverts

Q65 fr=== ' ' ' ' '
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0,55 1

-

Temps
Figure 7: Isotherme de frittage en phase solide
e Le frittage en phase liquide

L’origine de la phase liquide est multiple; on peut citer la fusion non-congruente d’un
constituant pur, la fusion de certains composés a bas point de fusion représentant des impuretés
du matériau de départ ou des additifs catalytiques. Dans le cas des matériaux argileux, ces
impuretés sont entre autres les oxydes alcalins, alcalino-terreux, de fer etc. La plupart des
produits céramiques usuels sont frittés en présence d’une phase liquide. Dans les céramiques
silicatées, on parle de grésification dans le cas ou les réactions entre les constituants de départ
formeraient des composés fondant a des températures assez basses, avec développement d’un
liquide visqueux (German, 1985; Jouenne, 2001; Boch, 2001).
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Les trois étapes principales habituelles du frittage comportant une phase liquide
correspondent selon leur succession au réarrangement, a la dissolution-précipitation et a la
coalescence des grains:

o le réarrangement : se caractérise par 1’apparition du liquide qui joue le role de
lubrifiant, permettant le glissement des particules les unes sur les autres sous ’effet des
contraintes existant au sein de I’empilement. Il se traduit par une augmentation rapide de la
masse volumique apparente du matériau;

o la dissolution-précipitation : a la suite du réarrangement, il y’a séparation des
particules en contact par un mince film de liquide. La solubilité du solide dans ce liquide
augmente aux points de contact inter-particules. Dans ces conditions, le transfert de matiére
suivi de précipitation dans les zones de faible énergie permet la densification;

o la coalescence ou consolidation : c’est 1’élimination progressive de la phase
liquide par formation de nouveaux cristaux ou des solutions solides. Il y a désintégration des
particules attaquées par le liquide, ce qui conduit au mirissement d’Ostwald (grossissement des
grains dd a la dissolution de petites particules et a leur précipitation sur les plus grosses) et a
des modifications de forme des particules, avec aplatissement des zones de contact. On tend a
rejoindre le frittage en phase solide avec une similitude dans la derniére étape d’élimination de
la porosité.

La phase liquide implique probablement des reactions chimiques lorsque ces derniéres
deviennent prépondérantes. Dans ce cas, ’on a alors a considérer non seulement les effets
d’interface mais aussi I’influence de ces réactions. La viscosité du liquide est un parametre
important du frittage. Lorsque celle-ci est faible, le liquide coule spontanément et sa distribution
au sein de ’empilement granulaire est rapide. Lorsque la viscosité du liquide est élevée,
I’évolution de la microstructure est principalement contrélée par une lente répartition de la
phase visqueuse qui intervient sous 1’effet des grains de pressions générées; on parle de frittage
par flux visqueux. Ce mécanisme est fréquent dans 1’¢laboration de nombreuses céramiques a
base de kaolin pur jusqu’a 1500°C ou des matériaux argileux en général (Aliprandi, 1996;
Prado & Zanotto, 2002).

e Mise en ceuvre des transformations thermiques lors du frittage

L’¢tude du frittage d’'un composé ou d’un mélange peut se faire par le suivi de
I’évolution du taux de retrait encore appelé¢ vitesse de densification en fonction de la
température ou du temps selon la fonction représentée par 1’équation 8 (Karfa, 2003; Lecomte
Nana, 2004):
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AL )~ f (Température)  oubien 4| AL | = (temps) ®)
dei L, dt{ L,

Cette fonction est la dérivée premiére par rapport au temps du retrait dilatométrique. Les
courbes tracées dans le cas des matériaux kaolinitiques ont en général la méme allure que celles
de I’évolution de la surface spécifique en fonction de la température ou du temps. A partir de
1200°C, cette vitesse ralentit graduellement au fur et & mesure que progresse la cristallisation
de la mullite et de la cristobalite, elle tend vers zéro a I’approche de la fin du frittage. Certaines
études montrent que la vitesse de densification et la surface spécifique varient de maniere
identique en fonction de la température de frittage (Karfa, 2003; Lecomte Nana, 2004). La
Figure 8 represente le diagramme de phases du systéme silice-alumine en fonction de la
température. Le quartz est en effet un minéral qui est généralement associé aux argiles, sa
transformation en cristobalite dépend de sa granulométrie, il s’altére peu s’il est constitué de

gros grains (Figure 9).
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La Figure 10 récapitule les étapes de fabrication d’une céramique en général.

En définitive, les minéraux industriels, ressources minérales autres que les minéraux
métalliques, les pierres précieuses, les ressources €nergétiques et alimentaires sont d’une
importance incommensurable dans la fabrication aussi bien artisanale qu’industrielle, de divers
matériaux utilitaires pour notre quotidien. Notamment pour ce qui est de la culture, le transport,
le logement, les ustensiles, etc. Leur utilisation dépend en grande partie de leurs propriétés
physicochimiques en association aux techniques de mise en ceuvre. Les matériaux argileux et
la bauxite sont des aluminosilicates qui font partie de minéraux industriels. Ils peuvent étre
utilises comme matiéres premieres céramiques et aussi comme ajouts dans des matrices
cimentaires avec 1’obtention des performances intéressantes, tant au niveau des résistances
mécaniques que de la durabilité (Yalcin and Seving, 2000; Lecomte Nana, 2004; Ribeiro et al.,
2010; Poirier, 2011 ; Djangang., 2007; Verma et al., 2017 ; Haddad et al., 2019). Pour ce
dernier cas d’utilisation, les travaux menés jusqu’a présent prévoient un traitement thermique
préliminaire en vue d’activer les espéces chimiques réagissantes qui sont la silice et 1’alumine
initialement fortement liées. Par ailleurs, il y a peu d’étude de corrélation entre les propriétés
physicochimiques et le frittage des matériaux argileux. Dans la suite de notre travail, nous
ferons une caracteérisation physicochimique des argiles et de la bauxite. Un accent sera mis sur
la dépendance du frittage des argiles et de leurs caractéristiques initiales. Enfin, de la bauxite
crue et calcinée seront introduites a des proportions graduelles dans la matrice du ciment

portland pour élaborer des mortiers dont les propriétés seront étudiées.

Matiéres premiéres Liquide (eau) IAiouts (plastifiant, défloculant) I

Conditionnement des matiéres premiéres (broyage, tamisage, dispersion granulaire, ...)

Mise en forme (Pressage, coulage, extrusion, injection, ...)

Séchage

Traitement thermique

Figure 10: Protocole d’élaboration d’une céramique silicatée par frittage
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CHAPITRE IlI: MATERIAUX
ET METHODES EXPERIMENTALES

Ce chapitre présente les matériaux étudies ainsi que leur échantillonnage, les techniques
de leur caractérisation et les essais de leur application dans la composition céramique et la
matrice cimentaire. Les manipulations se sont déroulées dans les laboratoires du Département
de Chimie Inorganique de la Faculté des Sciences de 1’Université¢ de Yaoundé I, mais aussi au
LABOGENIE (Laboratoire Nationale de Génie Civil de Yaoundé) pour certains essais sur les
mortiers. Pour les analyses comme la Diffraction des rayons X, les analyses thermiques, la
Dilatométrie et la technique BET, les échantillons ou éprouvettes ont été envoyeés pour analyse
dans les laboratoires partenaires: Institut de Recherche sur la Céramique-Limoges (France),
Veritas (Canada), laboratoire de «Grupo Investigacion Materiales Carbon» de 1’Université de
Granada (Espagne), et nous avons, par la suite, traité et exploité les données obtenues

(importation des données, tracage des courbes, dépouillements et interprétations).

1.1 MATERIAUX
Les matériaux qui ont fait I’objet du présent travail sont de deux types: les minéraux
industriels (deux échantillons d’argiles, une bauxite et du sable) et un matériau manufacturé qui

est le ciment.

11.1.1 Minéraux industriels

Deux échantillons d’argile dénommés ABD et ARD ont été utilisés ainsi qu’une bauxite
(BD). Les photographies de ces échantillons sont représentées sur la Figure 11. Selon le Code
Munsell (Cailleux, 1975), I’argile ABD est de couleur blanche (2,5YR&/1), I’argile ARD de
couleur rouge clair (2,5YR6/8) et la bauxite BD de couleur rouge (2,5YR4/8).

Ces échantillons ont été prélevés par un géologue dans la localité de Débélé, située dans
la Région de Kindia (République de Guinée), de coordonnées géographiques 9°53’N -
13°07°W. Sur la Figure 12, sont indiqués respectivement les points de prélevement. Au point
P1 de coordonnées X = 0705174 et Y = 1092703, a été prélevée I’argile ABD; I’argile ARD a
été récoltée au point P2 de coordonnées X = 0705617 et Y = 1093244 et la bauxite au point P3
de coordonnées X = 0705652 et Y=1093135.
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Figure 11: Photographies des échantillons, (a) argile blanche, (b) argile rouge clair; (c)
bauxite, BD
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Figure 12: Localisation des sites de prélevement, a) position de la Guinée sur la carte du Monde; b)

Position de la Région de Kindia en Guinée; c) Géologie de la Région de Kindia d) Localisation des sites de
préléevement (Mamedov et al., 2010; Sidibé & Yalcin, 2019).
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Le sable utilise comme agrégat dans la formulation des matrices cimentaires est un
mélange de sable du fleuve Sanaga (Région du Centre, Cameroun) et du sable de riviére, tous

obtenus d’une carriére de vente d’agrégats de Yaoundé.

11.1.2 Ciment Portland

Le ciment utilisé est du Ciment Portland de type ROBUST fabrique par la société
CIMENCAM (cimenterie du Cameroun). Il a été obtenu sur le marché (Figure 13). Son
appellation normalisée est: NC CEM 11/B-P 42.5R; il est composé de 65 a 79% de clinker, de
21 a 35% de pouzzolane naturelle et de 3,5% de gypse (ANNEXE 1). Sa masse volumique est
de 3,06 g/cm?® avec une surface spécifique comprise entre 3,8 — 4,1 m?/g. Son temps de début
de prise est > 60 min (NC 234/ 2017).

Figure 13: Sac de ciment de la Société CIMENCAM

11.2 ECHANTILLONNAGE DES MATERIAUX

11.2.1 Echantillonnage des argiles et de la bauxite

Récoltés dans les sites respectifs P1, P2 et P3 (Figure 12) puis transportés au Laboratoire
de Chimie Inorganique Appliquée (LCIA) de I’Université de Yaoundé 1, les deux échantillons
d’argile et celui de bauxite ont été exposés a I’air libre pour séchage afin d’¢éliminer 1’eau
d’hydratation. Ensuite les morceaux de bauxite ont été broyes dans un mortier en porcelaine
puis tamisés a sec jusqu’au passage intégral a 80 um. Les morceaux de chacune des deux argiles

sont trempés dans de I’eau pendant 24 heures, puis I’ensemble est homogénéisé pour obtenir
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une barbotine qui a subi un tamisage humide a 80 um, sans refus dans tous les cas. Ce qui
indique que les deux échantillons d’argile ne contiennent pas des particules grossicres de plus
de 80 um de diamétres moyens, comme c’est le cas fréquemment rencontré, sous forme de sable
dans les matériaux argileux. Les tamisats sont alors décantés pendant 24 heures. L’eau

surnageante est versée et les résidus séchés a I’air libre puis a I’étuve a 110°C.

11.2.2 Reconstitution et obtention du sable normalisé

Le sable utilisé a été reconstitué sous forme de sable normalisé (SN), a partir de sable
du fleuve Sanaga et du sable fin. L’essai consiste a classer les différents grains constituant le
mélange de sable en utilisant une série de tamis, emboités les uns sur les autres, dont les
dimensions des ouvertures de mailles sont décroissantes du haut vers le bas: 2; 1,6; 0,8; 0,63;
0,16; 0,08 mm Le mélange a analyser est placé dans le tamis en positon supérieure et le
classement des grains s’obtient par vibration de la colonne. Le sable obtenu subi 1’analyse
granulométrique par tamisage a sec et le résultat a permis de tracer une courbe qui est insérée
dans le fuseau du sable normalise classique pour vérifier sa qualité suivant la norme EN 196-1
(Dupain et al., 2000). La reconstitution se fait par panachage, en proportions appropriées des
fractions obtenues par tamisage a sec avant d’étre mis en sachets de 1350 g (Figure 14).
L’ANNEXE 11 présente les proportions des différentes granulométries pour 1350 g de sable

normalisé.

Figure 14: Sachet de Sable Normalise
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1.3 TECHNIQUES DE CARACTERISATION

Les techniques expérimentales décrites ici portent sur la mesure des propriétés du sable
normalisé, la caractérisation des argiles et de la bauxite, d’une part et d’autre part sur la
détermination des propriétés des produits de cuisson des argiles et des mortiers hydrauliques

formulés avec I’ajout de la bauxite brute et calcinée.

11.3.1 Mesure des propriétés du sable normalisé
) Mesure du module de finesse

Le module de finesse, paramétre qui indique le caractere plus ou moins fin du sable, est
le centieme de la somme des refus cumulés aux tamis de 0,16; 0,35; 0,63; 1,25; 2,5; 5 mm
(exprimé en pourcentage de poids). Il a été évalué conformément a la norme NF P18-540 par
I’équation 9:
MF= % Y. (refus cumulés en % des tamis). 9)

Le module de finesse (MF) est d’autant plus petit que I’échantillon est riche en éléments
fins. Lorsqu’il est compris entre 1,8 et 2,2 le sable est a majorité de grains fins ; s’il est compris
entre 2,2 et 2,8 on est en présence d’un sable préférentiel; s’il varie entre 2,8 et 3,3 on parle de
sable grossier pouvant servir dans les bétons ou mortiers résistants, sa maniabilité étant toutefois
réduite (Diop et al., 2002; Touati et al., 2018; Elenga, 2019).

i) Test de propreté

La propreté de sable peut s'évaluer par différentes méthodes telles que I’essai au bleu de
méthylene, la mesure de 1’équivalent de sable (ES), la mesure de la fraction fine etc. Dans notre
étude, nous avons effectué la mesure de 1’équivalent de sable conforment a la norme NF P18-
598. La mesure consiste a introduire dans une éprouvette de 500 mL contenant, jusqu’au trait
de jauge, de I’eau, dite solution lavante, puis y ajouter 120g de sable sec & analyser. Aprés 10
minutes d’attente, agiter I’éprouvette horizontalement pendant 30 secondes, soit 90 aller/retour.
Enfin, aprés avoir lavé avec le tube plongeur et laissé 20 minutes au repos (Figure 15), mesurer
les différentes données nécessaires au calcul de 1’équivalent de sable selon 1’équation 10

(hauteurs ou niveau):

Cdall

argile

sable Hz2 |H1

Figure 15: Mesure de I'équivalent de sable
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ES = 22 x 100. (10)
Hy

Ou Hj est la hauteur (fines + sable) et Hz (hauteur du sable)

11.3.2 Identification de la couleur des argiles et de la bauxite
La détermination des couleurs a porté sur les matériaux argileux et bauxitique ainsi que

sur leurs produits de cuisson. Pour les matériaux bruts, ils sont séchés sous atmosphére
ambiante au laboratoire et la coloration dominante est indiquée par comparaison avec celles
données par le Code Munsell (Cailleux, 1975). Ce code permet de repérer les couleurs naturelles
des sols, il représente 322 couleurs standards classées systématiquement par leur notation
Munsell. Pour décrire toutes les couleurs, ce code se sert de trois (03) parametres: le contraste,
la teinte et la valeur. La teinte indique la relation au gris, rouge, jaune, vert, bleu et violet. La
valeur indique son éclaircissement et le contraste indique la variation au sein de cette valeur.
Les couleurs indiquées sur cette charte ont une méme teinte, désignée par un symbole sur la
bordure supérieure droite. La couleur devient de plus en plus claire de bas en haut. Le contraste
augmente de gauche a droite. La valeur est indiquée par une échelle verticale a gauche de la
charte. Le contraste est indiqué par I’échelle horizontale au bas de la charte. La nomenclature

consiste a donner la couleur selon la notation Munsell.

11.3.3 Sonorité des produits de cuisson
Cette mesure s’est faite sur les tessons d’argile cuits aux températures indiquées. La

sonorité du matériau cuit traduit généralement la bonne cohésion et la maturité de cuisson du
produit céramique. Le son peut étre soit métallique, soit peu métallique, soit mat. Pour
déterminer le son, I’éprouvette est cognée a 1’aide d’une piéce métallique (clou neuf par

exemple) tout en évitant sa brisure.

11.3.4 Analyse granulométrique des argiles et de la bauxite

L’analyse granulométrique des matériaux argileux et de la bauxite a été faite par
tamisage et par sédimentométrie selon les normes francaises respectives NF P94-056 et NF
P94-057 et suivant la finesse des éléments des matériaux argileux: le tamisage humide pour la
fraction grossiére (taille de particules supérieure a 0,080 mm) et la sédimentométrie pour la
fraction fine (taille de particules inférieure a 0,080 mm). Le tamisage humide consiste a
fractionner, au moyen d’une série de tamis et par ringage a I’eau distillée, le matériau en
plusieurs classes granulaires de tailles décroissantes. Les masses des différents refus ou celles

des différents tamisats sont rapportées a la masse totale du materiau.
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La sedimentométrie compléte I’analyse par tamisage préalablement effectuée sur la
fraction supérieure a 0,080 mm, elle est de plus en plus remplacée par le granulolaser, plus
précis. Le principe est basé sur la loi de Stockes qui mesure la vitesse de décantation des
particules spheriques en fonction de la viscosité du milieu. En d’autres termes, la séparation par
décantation consiste a déterminer les diametres équivalents des particules sphériques en
fonction de leur vitesse de chute dans un environnement visqueux. L’échantillon est
préalablement dispersé en solution aqueuse a I’aide d’un défloculant (hexamétaphosphate de
sodium a 5%). La mesure de la densité de la suspension en fonction de la vitesse de décantation
des particules s’est faite avec un densimeétre a des dates précises (0.5, 2, 5, 10, 20, 40, 80
minutes, 4, 8 et 23 heures) avec une prise de température a chaque date. Le mode opératoire est
décrit a ’ANNEXE lII.

11.3.5 Mesure de la plasticité des argiles

La mesure de la plasticité des deux variétés d’argile est effectuée par la détermination
des limites d’ Atterberg qui sont liées a la teneur en eau et qui permettent de comparer I’aptitude
des argiles au comportement plastique:

v la limite liquide ou limite de liquidité (WL) est la teneur en eau (%) au-dela de
laguelle le matériau s’écoule sous I’action de son propre poids;

v la limite plastique ou limite de plasticité (WP) est la teneur en eau (%) en dessous
de laquelle le matériau n’est plus plastique et se rompt par perte de cohésion a la premicre
sollicitation;

v I’indice de plasticité (IP) est la différence entre la limite de liquidité (WL) et la
limite de plasticité (WP):

[P = WL — WP (11)

Le mode opératoire et les courbes d’extrapolation sont reportés a ’ANNEXE IV.

11.3.6 Mesure de la masse volumique absolue des poudres d’argiles et de bauxite

La masse volumique absolue a été déterminée conformément a la norme NF P18-555
sur le sable normalis¢ (SN) et les différentes poudres d’argiles et de bauxite (ABD, ARD, BD)
par la méthode au pycnometre & hélium. La technique permet de déterminer de fagon précise le
volume d’un échantillon de masse connue, préalablement étuvé a 105 °C, permettant ainsi
d’accéder a sa masse volumique. Cette derniere peut alors se définir comme étant une grandeur
physique qui caractérise la masse d’un matériau par unité de volume. L’échantillon a analyser
est introduit dans la cellule du pycnométre a gaz. Puis le gaz est confiné a la pression P1 dans

une cellule de volume Vcen connu. Le gaz est ensuite libéré dans un volume de détente ou
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d’expansion Vexp , ON obtient alors une nouvelle pression P,. Le volume Vecn de masse M est
déterminé selon la loi de Mariotte par 1’équation 12:
(P]_'Pa).Vl = (PZ'Pa).VZ avec Vl = VceII'VéCh d’ou

(P, —P) xVy; =(P,—P) XV, avec V; = V.o;; — Vs, ON Obtien ainsi:

Veeh = Veen — [(P2 — Pg) X Vexp]/(Pl - P,) (12)
La masse volumique absolue pa est déduite ainsi (équation 13) :
p =M/Veen (13)

Pa : pression atmosphérique en pascal

11.3.7 Mesure de la surface spécifique des poudres d’argile et de bauxite

Diverses techniques permettent de mesurer la surface spécifique d’une poudre. La
méthode Brunauer, Emmett et Teller (BET) est la plus utilisée de nos jours; cependant, les
méthodes d’adsorption comme le «Test a la Tache» ou Test au Bleu de Méthyléne (Johnson,
1957; Worrall, 1958; Sakr et al 2015; Arab et al., 2015) sont efficaces pour la détermination
de la surface specifique des argiles brutes. Cette derniére nous a permis de déterminer la surface
spécifique des poudres, crues des argiles (ABD, ARD) conformément a la Norme NF P94-068.
La technique mise en ceuvre est décrite a ’ANNEXE V. Elle permet de déterminer la surface
spécifique d’une poudre a travers la Valeur au Bleu (VB) ou quantité de bleu de méthyléne
adsorbée par 100 g de I’échantillon. Le principe repose sur la base d’échanges ioniques ayant
lieu entre les particules d’argile facilement échangeables et les cations de bleu de méthyléne
libérés lors de sa dissolution dans I’eau. L’essai a consisté a mesurer dans un premier temps,
pour 100 g de matériau, la quantité de Bleu de Méthyléne nécessaire pour recouvrir la surface
externe et interne des particules d’argile conformément a 1I’équation 14 (Sakr et al 2015; Arab

et al., 2015):

CVem

VB = x 100 (14)

Mg¢chantillon

Ensuite, la surface spécifique active (SSA, m?/g) est calculée a partir de la Valeur au
Bleu (VB) suivant I’équation 15:
SSA = FC x VB Ou encore SSA = 24xVB. (15)
CVewm: quantité de bleu de méthyléne adsorbée (en gramme);
Mechant.: Masse de la prise d’essai(en gramme) préalablement étuvée a 100°C pendant 24 H;
FC: le facteur de conversion (constante qui vaut 24).

La méthode BET, basée sur la mesure de la quantité de gaz (azote liquide) adsorbée a
été utilisée sur I’échantillon de bauxite brute (BD) et calcinée (BDc). Les échantillons sont

dégazés sous vide a 100°C pendant 8 heures et I’adsorbant utilisé est 1’azote.
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11.3.8 Analyse chimique des argiles et de la bauxite

La composition chimique des trois échantillons (ABD, ARD et BD) a été déterminée
par spectrométrie a fluorescence X Bruker S8 Tiger afin de connaitre la composition massique
(% des oxydes). La spectrométrie de fluorescence X est une technique d’analyse élémentaire
qui permet de qualifier et quantifier les éléments chimiques présents dans un échantillon. Un
rayonnement standard excite 1’échantillon (sollicitation avec un tube a rayons X) et le
rayonnement propre réémis par celui-ci est analysé. D une maniére simplifiée, la sollicitation
par rayons X d’un atome le place en phase d’excitation. Cette période s’accompagne de
I’expulsion d’un électron. Pour retrouver son état stable, un électron de la couche supérieure
vient combler le vide. Il perd alors de I’énergie en la libérant sous forme de photons X. Le
niveau d’énergie du photon dépend directement du niveau de la couche a combler et de celle
qui fournit I’électron de remplacement. Apres cette étape, 1’atome revient dans une phase de
stabilisation. C’est cette énergie libérée sous forme de photons X qui est analysée et qui permet

de représenter graphiquement le signal obtenu, appelé spectre brut.

11.3.9 Analyse minéralogique des argiles et de la bauxite
)} Diffraction des Rayons X

La diffraction des Rayons X (DRX) permet d’étudier les phases dont le réseau cristallin
est bien défini. Cette technique consiste a envoyer un faisceau de rayons X sur I’échantillon.
Les rayons diffractés par une famille de plans réticulaires sont en phase et donnent lieu a une
diffraction maximale dont le faisceau résultant est capté par un détecteur. On obtient un spectre
constitué¢ de rayonnements diffractés en fonction de I’angle de réflexion (angle de Bragg 0). Ce
dernier est lié a la distance inter réticulaire des plans hkl par la loi de Bragg, représentée par
I’équation 16 (Bergaya et Lagaly, 2013):
2d;,qSin® = na, (16)
Ou n est I’ordre de diffraction (nombre entier);
deiy est la distance interéticulaire des plans hkil;

A est la longueur d’onde du rayonnement utilisé.

Le diffractogramme obtenu présente des pics successifs correspondant a des distances
réticulaires dqiy et a des angles 26 des phases cristallines contenues dans 1’échantillon analysé.
L’attribution des pics aux minéraux correspondants se fait par comparaison avec des données
fournies par les fichiers ASTM (Brindly & Brown, 1980; Guinebretiere, 2002; Bergaya et
Lagaly, 2013) ou en comparant les modeéles avec les normes du fichier de diffraction des
poudres (PDF).
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Les analyses DRX ont été effectuées sur des échantillons écrasés a 40 um a 1’aide d'un
diffractométre Bruker D8 Advance, équipé d’une anode en cuivre (A= 1,5418 A) et d’un
monochromateur en graphite. Les motifs ont été acquis avec une taille de pas de 0,01° (20) et
un temps par pas de 0,1 s.

i) Spectromeétrie infrarouge a transformer de Fourier

La spectrométrie infrarouge (IRTF) utilise les rayonnements dont la longueur d’onde
est comprise entre 0,8 et 200 microns, soit pour les nombres d’onde allant de 12500 a 50 cm™.
C’est une technique qui permet d’étudier les vibrations de liaison atomique dans les édifices
cristallins ou dans les molécules. Elle donne les informations sur la structure d’un matériau et
complete la DRX. L’avantage est que I’IRTF n’a pas besoin que les phases a étudier soient
cristallines. L’échantillon étant irradié par un rayonnement infrarouge, 1’absorption du
rayonnement dépend de la masse atomique des éléments et de la stabilité des forces de liaison
interatomique, c’est a dire de I’interaction avec la maticre. Ainsi, on peut identifier, en fonction
des longueurs d’onde, certains types de liaisons caractéristiques du composé expérimenté. La
technique permet aussi 1’étude de I’environnement local d’un groupe moléculaire dont la
fréquence propre est différente des fréquences du réseau auquel il est lié. On peut ainsi utiliser
I’IRTF pour identifier les groupements fonctionnels présents dans 1’échantillon et méme parfois
les doser si les conditions expérimentales sont convenables.

L’analyse par spectrométrie IRTF des matériaux argileux permet de déterminer les
fréquences d’absorption des groupements fonctionnels. On peut ainsi connaitre la distribution
cationique dans les couches octaédriques, le caractére di ou trioctaédrique, le type de feuillet,
’orientation et la nature des liaisons dans ’espace interfoliaire et en surface (Caillére et al.,
1982; Deccarreau, 1990; Dean, 1995).

Le principe de I’analyse consiste a irradier normalement les plans des feuillets argileux;
les vibrations étant transversales, seuls les OH inclinés sur la normale aux feuillets peuvent
vibrer et donc absorber le rayonnement; les OH normaux aux plans ne vibrent pas. Etant donné
que les matériaux argileux sont généralement constitués de plusieurs minéraux, 1’exploitation
de leurs spectres de vibration nécessite la comparaison a plusieurs spectres de vibration des
minéraux individuels.

L’analyse de nos échantillons a été faite a 1’aide d’un spectrometre de marque Bruker
en mode absorbance pour un balayage dont le nombre d‘onde varie entre 4000 et 400 cm™ en
utilisant la méthode du culot KBr. Un milligramme de poudre de matériau a analyser est déposé

a la surface d’un cristal ATR (Attenuated Total Reflexion) en diamant. Aprés avoir rabattu la
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manivelle pour recouvrir 1°‘échantillon, I’enregistrement du spectre est automatiquement réalisé
par un logiciel associé a I’appareillage.
i) Analyses thermiques différentielle et gravimétrique

L’analyse thermogravimétrique (ATG) est une technique qui permet de suivre les pertes
de masse que subit un matériau lors de son traitement thermique. En effet, le chauffage d’un
produit argileux entraine la volatilisation des matiéres organiques et de certaines molécules
suite & la décomposition des constituants associés. La perte de 1’eau d’humidité (eau
d’absorption) ou de 1’eau zéolitique est appelée déshydratation. Elle ne détruit pas la structure
cristalline. La libération des hydroxyles appartenant au réseau de cristallisation est appelée
«déshydroxylation». Les minéraux argileux ayant chacun un domaine de deshydroxylation
spécifique, I’ATG est utilisée pour les analyses qualitatives et méme parfois quantitatives dans
certaines conditions. Cette technique s’étend souvent a 1’étude de la cinétique des réactions
mises en jeu et peut alors étre utilisée pour suivre I’influence du cycle thermique, de
I’atmosphére de cuisson ainsi que des ajouts sur la perte de masse d’un composé (Kloprogge et
al., 2000; Tchamba et al 2008; Djangang, 2007). Les informations qu’elle donne sont
généralement complémentaires a celles de I’ Analyse Thermique Différentielle (ATD).

L’analyse thermique différentielle (ATD) est basée sur 1’étude de la chaleur dégagée ou
absorbée par la matiere quand elle subit des transformations physiques ou chimiques. Elle
consiste en la mesure de la différence entre la température de 1’échantillon et celle d’un corps
de référence en fonction du temps ou de la température. Elle permet de distinguer les
transformations endothermiques, exothermiques et les phénomenes invariants que peut subir un
matériau soumis a 1’élévation de température.

Dans le cas du présent travail, les analyses thermiques ont été faites a 1’aide d’un
dispositif de montage couplé ATD-ATG de type STARAM Scientific & Industrial Equipment
serie Setsys 24 sous balayage d’air jusqu’a 1500 °C. L’alumine précalcinée a 1500 °C a servi
de matériau de référence. L’échantillon analysé est constitué de 100 mg de poudre pulvérisée a
75 wm, la vitesse de chauffe était de 5 °C/min.

iv) Bilan minéralogique semi-quantitatif

Il est important, lorsqu’on s’intéresse au comportement d’un matériau, de connaftre non
seulement la nature des minéraux le constituant (aspect qualitatif) mais aussi de déterminer leur
teneur dans le matériau (aspect quantitatif). Pour ce faire, nous avons utilisé une méthode basee
sur les calculs et bilans a partir des resultats des analyses chimiques et minéralogiques

qualitatives (Njopwouo, 1984). Le principe de calcul suppose que si un minéral contenu dans
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le matériau a la teneur M (en %) contient un élément a (sous forme d’oxyde) en proportion P(a),
la teneur Ta (en %) en élément a dans ce matériau est donnée par 1’équation 17:
Ta=M x P(a). a7)
Si le matériau considéré contient N minéraux comportant chacun 1’élément a, la teneur
en ce dernier est donnée par 1’équation 18:
n
Ta= 4 MR() (18)
i=1
Ta est la teneur en élément « a » donnée par I’analyse chimique. Mi est la teneur en minéral
« i » dans le matériau.

Pi(a) est la proportion de 1’élément a dans le minéral i donnée par 1’équation 19:

non nan

Masse de "'n" moles de I'élément "a" contenues dans une mole du minéral (19)

Pi(a) =

Masse molaire du minéral "i"

Les détails relatifs au calcul sont rapportés a I’ANNEXE VI.

11.3.10 Analyse dilatométrique des argiles et de la bauxite

L’analyse dilatométrique permet de suivre la variation de longueur d’un échantillon en
fonction de la température ou du temps lors d’un cycle thermique. Lorsqu’on chauffe un
matériau, son énergie interne augmente sous 1’effet du mouvement brownien. L’augmentation
moyenne des distances interatomiques induites est reliée a la température par le coefficient de

dilatation. Ce dernier est évalué par la mesure de dilatation linéaire de 1’échantillon suivant les

équations 20 et 21:
dL av
a; = LdT etay = Vdr (20) et (21)

aL et av désignent respectivement les coefficients de dilation linéaire et volumique, L
représente la longueur, V le volume et T la température.

Les courbes dilatométriques traduisent les variations dimensionnelles de 1’échantillon,
lesquelles sont dues aux divers phénomeénes tels que les réactions chimiques, les
transformations structurales, le frittage, I’apparition des phases liquide, le fluage, etc. Le
coefficient de dilation thermique d’un matériau varie avec les transformations structurales et
microstructurales qui se produisent lors de la montée en température. Au méme moment, la
chaleur spécifique aussi augmente car I’augmentation du volume spécifique due aux vibrations
du réseau est fonction du contenu énergétique global. Lorsque les matériaux étudiés sont
isotropes, le coefficient de dilatation volumique moyen dans un intervalle de température limité
est lié au coefficient de dilatation linéaire par 1’équation 22:

ay = 3aL (22)
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Pour nos essais, les mesures consistent a enregistrer les variations dimensionnelles
longitudinales de 1’échantillon en fonction de la température. L’appareil utilisé est un
dilatometre DI 24 ADAMEL LHOMARY dilatometer. La vitesse de monté de température est
de 5°C/min aussi bien au chauffage qu’au refroidissement. Le montage de cet appareil nécessite
I’application d’une pré-charge (quelques newtons) sur 1’échantillon pour compenser son retrait
afin qu’il reste en contact avec la tige-poussoir pendant le traitement thermique sans pour autant

subir un fluage.

11.3.11 Mesure de la cristallinité des argiles

L’étude de la cristallinité des phases argileuses est d’une importance capitale; la
réactivité des argiles dans la matrice cimentaire en dépend. Un mateériau bien cristallisé présente
une faible activité chimique dans la matrice alors que celle du matériau amorphe est beaucoup
plus intense.

)} Quantification de la phase amorphe dans les échantillons

La méthode utilisée consiste a faire agir successivement une solution de soude et d’acide
chlorhydrique sur le matériau a étudier (sans pour autant le dégrader) (Segalen, 1968;
Tchakouté et al., 2013; Baenla et al., 2019). Ceci permet de dissoudre la phase amorphe, puis
une centrifugation permet de récupérer le résidu dont la mesure de la masse permet de calculer
la teneur en phase amorphe. Les détails relatifs a la mise en ceuvre de cette procédure sont
donnés a ’ANNEXE VII.

Dans un bécher de 100 mL on introduit 3 g d’échantillon avec 30 mL d’une solution de
soude (8M). Le mélange est tiédi a 50°C pendant 5 minutes puis lavé avec de I’eau distillée et
centrifugé a 1’aide d’une centrifugeuse de marque Eppendorf (type 5840 R) & 3000 tours par
minute pendant 5 minutes jusqu'a I’obtention d’un pH neutre. Le traitement est effectué sur le
résidu obtenu avec la solution de HCI (0,5M). Ensuite, il est séché, d’abord a la température
ambiante (26 + 3 °C) puis dans une étuve de marque Heraeus, type VT 5042EK a 70 °C pendant
24 heures. Il est pes¢ a I’aide d’une balance (Mettler H10) et le taux amorphe dans le matériau
expérimenté est obtenu par I’équation 23:

mg —mg

TA (%) = ~£=% x 100 (23)

Avec TA: Taux de phase Amorphe ; me: masse de 1’échantillon et mg : masse du résidu étuve.
i) Détermination des indices de cristallinité
Il existe un certain nombre d’indices empiriques qui permettent d’évaluer le niveau de

cristallinité d’un minéral argileux, dépendant de la proportion des feuillets énantiomorphes. Ces
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indices sont associés a des techniques de caractérisation dont on peut citer entre autres la
diffraction des rayons X, la spectrophotométrie infrarouge et ’analyse thermique différentielle.
v Indice de diffraction des rayons X ou indice de Hinckley (HI)

L'indice de diffraction de rayons X le plus ancien et le plus utilisé¢ est I’indice de
Hinckley. Ce critére repose sur le diffractogramme de rayons X d’une préparation désorientée.
Pour un minéral argileux parfaitement cristallisé, les réflexions des différentes familles de plans
cristallins sont bien définies et individualisées. Dans les minéraux desordonnés et par
comparaison aux échantillons bien cristallisés, certaines réflexions sont simultanément
affaiblies et élargies (Boudchicha, 2010). On peut alors tenter une approche quantitative des
défauts en faisant des rapports d’intensité de raies. Un indice supérieur ou égal a 1’unité est
représentatif d’une kaolinite bien cristallisée. Les résultats obtenus sont comparés a la
fourchette de valeurs de Hi en fonction du degré de cristallinité de la kaolinite (Ouangrawa et
al., 2007):

e 1< Hi < 1,2: kaolinite bien cristallisée;

e 0,7 <Hi < 1: kaolinite moyennement cristallisée;
¢ 0,6 < Hi <0,7: kaolinite faiblement cristallisée;
e Hi <0,6: kaolinite trés faiblement cristallisée.

L’indice de Hinckley (Hi) posséde deux inconvénients, a savoir la présence d’une raie
principale du quartz a 20,8 degré (angle 20) rend impossible le calcul de I’indice pour les
matériaux argileux riches en quartz. La mauvaise définition de certaines raies indicatives des
minéraux argileux trés mal cristallisés ne permet pas de calculer ’indice de réfraction. La
distance basale de la raie (001) de la kaolinite (0,715 nm) augmente avec le nombre de défauts
d’empilement. Il est donc possible d’utiliser le critére de la largeur des raies pour estimer le
degré de cristallinité des kaolinites dés lors que les pics concernés sont suffisamment isolés sur
les diffractogrammes. Les largeurs a mi-hauteur des raies (001) et (002) de la kaolinite (Figure
16) sont utilisées pour calculer le nombre de feuillets (NF) par domaine cohérent par utilisation

de la relation de Scherrer (équations 24 et 25) Boudchicha, 2010; Barama, 2011):

T=—2 g NF=— K2 (24) et (25)

~ LMHxcos@ " dpg X LMHX Cos8

Avec T: taille moyenne des cristaux dans la direction hkl, exprimée en A; K: Constante de
Scherrer (0,89); LMH: largeur angulaire a mi-hauteur du pic de diffraction relatif au plan
réticulaire (hkl) exprimée en radian; A: la longueur d’onde de la raie KaCu = 1,5406 A; 0: la
moitié de I’angle de déviation de I’onde (moitié de 1’angle de Bragg, au sommet de la réflexion

considérée, exprimé en degrés. Les détails relatifs au calcul sont rapportés a I’ANNEXE VIII.
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i

Figure 16: Largeur a mis hauteur de pic de DRX
v Indice de cristallinité par spectrophotométrie infrarouge
La maille élémentaire de la kaolinite comporte quatre hydroxyles. Les vibrations de
valence de ces groupes OH se traduisent par la présence de quatre bandes d’absorption centrées
sur les fréquences 3650, 3670, 3695 cm™ (OH externes) et 3620 cm™ (OH internes). Lorsque
le désordre de la kaolinite augmente, on assiste a la disparition progressive de la bande de
vibration de valence a 3670 cm™. Cette disparition est précédée d’une inversion des intensités
des bandes a 3655 et 3672 cm™. Les rapports "Po" des intensités des bandes a 3620 et 3700 cm’
et "P," des intensités des bandes de vibration de valence a 3670 et 3650 cm™ permettent de

mesurer "la cristallinité" des minéraux argileux (Njopwouo, 1984; Bich et al., 2009):

_1(3620)/I,
0 ™ 1(3700)/1,

et (27)
La kaolinite est bien ordonnée si Po > 1 et P> < 1 (Njopwouo, 1984; Bich et al., 2009;

_1(3670)/Ig

& 2 ™ [(3650)/Ip

(26)

Kakali et al., 2001), pour une kaolinite désordonnée la bande a 3670 cm™ disparait et P, ne peut
pas étre défini.
v" Indice d’analyse thermique différentielle
Sur la courbe d’analyse thermique différentielle (ATD) de la kaolinite, le pic du
phénomene exothermique qui apparait entre 800 et 1000 °C est trés énergétique pour les
minéraux argileux mal cristallisés (la surface du pic est plus faible). La surface de ce pic
exothermique rapportée a la teneur en kaolinite ou surface spécifique de recristallisation "A"

est un indice de cristallinité de la kaolinite:
A = f—( (en mV* sec par g de metakaolinite) (28)

S: surface du pic exothermique en mV* sec; X: pourcentage massique de la kaolinite

dans le kaolin. Plus la valeur de "A" est élevee, plus la kaolinite est bien cristallisée.
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On peut aussi évaluer ce degré de désordre dans le matériau par le calcul du «Slope
Ratio» noté (SR) des pentes du pic endothermique de déshydroxylation de la kaolinite et de la

metahalloysite. Le Slope Ratio est évalué par I’équation 29:

_a_tga
SR—b—tgﬁ (29)

Celui-ci est le rapport entre la pente de la branche descendante et la pente de la branche
ascendante du pic tel que défini par Liétard (Bich et al., 2009) (Figure 17). Ce rapport
caractérise la présence des surfaces défectueuses dans le minéral. Quand SR = 1, le pic est
symétrique et le minéral ne présente pas plusieurs surfaces défectueuses; pour SR = 2, plusieurs

surfaces défectueuses sont présentes dans le minéral (Njopwouo, 1984 ; Bich et al., 2009).

).i

Figure 17: Pentes (SR) du pic endothermique

11.3.12 Evaluation de la pouzzolanicité des argiles et de la bauxite
La pouzzolanicité a été évaluée par des méthodes chimiques et mécaniques. L activité
pouzzolanique des échantillons est évaluée de facon directe et de maniére indirecte apres
examen du principe théorique de la pouzzolanicité a partir de leur composition chimique.
)} Evaluation de la pouzzolanicité en fonction de la composition chimique
Selon la norme ASTM C618, un matériau est qualifié de pouzzolane si sa composition
chimique Vvérifie: Al.Oz + SiO2 + Fe203 > 70%. A partir des résultats de la FRX, la somme des
pourcentages de ces trois oxydes a été calculée et comparée a la limite définie par la norme.
i) Test de Chapelle Modifié
Selon la norme NF P18-513, le Test de Chapelle Modifié repose sur la définition du
matériau pouzzolanique en tant que matériau capable de se lier a la Portlandite ou I’hydroxyde
de calcium Ca(OH)2 notée CH en solution aqueuse. Pour cela, 2 g de CaO ont été dissous dans
250 mL d’eau distillée exempte de CO2 pour former une solution de chaux hydratée ou
portlandite selon 1’équation 30:
CaO + H20 — Ca(OH): (30)
Ensuite, pour chaque matériau, 1 g a été ajouté a la solution de Portlandite ci-dessus et
le mélange a été agité a 90 £ 5°C pendant 16 heures dans un ballon conique en verre de 500 mL
avant d’étre refroidi a la température ambiante. Une expérience a blanc a été réalisée de maniére

similaire sans les matériaux étudiés a des fins de comparaison. La portlandite qui n'a pas réagi
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et restée dans le filtrat a ensuite été extraite avec du saccharose et titrée avec une solution de
HCI 0,1 N (Ferraz et al., 2015; Ntimugura et al., 2017; Tchamo et al., 2020).La norme prévoit
un minimum de 700 mg de CH fixée par gramme de matériau testé. Les détails relatifs a la mise
en ceuvre de la technique et le calcul sont rapportés a I’ANNEXE IX.

iii) Indice d’activité mécanique

L’indice d’activité est une mesure mécanique de 1’activité pouzzolanique d un matériau.
Il est utilisé pour déterminer si le matériau permet un niveau acceptable de développement de
résistance lorsqu'il est utilisé comme matériau cimentaire supplémentaire en remplacant 20%
en poids du ciment Portland dans le béton ou dans le mortier.

L’indice d’activité mécanique a été évalué par la mesure des propriétés mécaniques des
mortiers hybrides a base d’ABD, ARD et BD ainsi que leur forme calcinée conformément aux
normes ASTM C109 et C618 qui prescrivent 1’utilisation de 20% en poids d’une pouzzolane
pour remplacer le ciment Portland. Trois types d’éprouvettes de mortiers (1/3 de liant + 2/3 de
sable) sont confectionnés selon la norme NF EN 196-1. Dans Chaque type d’éprouvettes, la
poudre minérale a été incorporée a 20% par substitution du ciment portland. Les éprouvettes
de mortiers de forme prismatique (4x4x16cm) ont été preparées et soumises au test de
résistance a la compression apres 28 jours. L’indice d’activité, noté |, est calculé par I’équation
31:

Rc(MH)
Rc(MN)

=100 x (31)

Ou I est I’Indice d’activité mécanique, Rc(MH): la Résistance a la compression du
mortier hybride a 20% de pouzzolane et Rc(MN): la Résistance a la compression du mortier
normal (témoin) a 100% de ciment Portland.

1.4 FORMULATION ET ETUDE DES PROPRIETES DE CUISSON DES
COMPOSITIONS CERAMIQUES AVEC LES ARGILES

Les différentes caractéristiques des argiles (ABD et ARD) observées lors du frittage,
leur composition chimique et minéralogique, leur plasticité élevée et le faible retrait a la cuisson
ont motive ’application de ces matériaux pour la formulation des compositions céramiques. En
effet, ces caractéristiques constituent des moyens de prédiction en termes de qualité des produits
céramiques. Par ailleurs, I’abondance de la ressource argileuse dans la région de Kindia et dans
bien d’autres localités de la Guinée est un avantage majeur pour une exploitation durable et

bénéfique.
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11.4.1 Confection des éprouvettes

Les poudres obtenues par tamisage humide a 80 pum et séchage des argiles ABD et ARB
ont été utilisées pour confectionner les éprouvettes. Le fagonnage des éprouvettes se fait a 1’aide
d’une presse hydraulique de laboratoire a partir des échantillons d’argiles moulés.
Deux types d’éprouvettes ont été confectionnées: les pastilles (13 mm x 9 mm) et les plaquettes
(82 mm x 42 mm x 9 mm). Pour ce faire, environ 2 g ou 50 g de mélange respectivement pour
le faconnage de pastilles ou de plaquettes parallélépipédiques sont humidifiés avec de I’cau a
environ 2%; puis homogénéisés a ’aide d’une spatule avant d’étre versé dans le moule
correspondant pour étre compacte a la presse hydraulique avec une pression de 0,4 KPa pour
les pastilles et 0,7 KPa pour les plaquettes parallélépipédiques. Aprés une minute qui
correspond au temps de relaxation, la pression est annulée puis on retire 1’éprouvette du moule.
Pour chaque formulation et par température, cing éprouvettes sont confectionnées pour chaque

type, celles-ci sont séchées a la température ambiante (25°C) du laboratoire pendant 24 heures.

11.4.2 Traitement thermique des éprouvettes

Pour le traitement thermique, les éprouvettes confectionnées et séchées a I’air libre, sont
étuvées a 105 °C pendant 24 heures puis placées dans un four a moufle pour étre cuites
respectivement a 700, 800, 900, 1000 et 1100 °C. La vitesse de chauffe est de 5°C/min et un
palier de 30 minutes. Apres cuisson, les pastilles ont été utilisées pour la mesure du taux
d’absorption d’eau, la masse volumique apparente et la porosité ouverte alors que les plaquettes

ont été utilisées pour la mesure de la résistance mécanique a la flexion.

11.4.3 Etude des propriétés des produits de cuisson

i) Etude des propriétés structurales par spectrométrie infrarouge

Les poudres obtenues par broyage des tessons céramiques a différentes températures ont
été analysées par la spectroscopie infrarouge, technique que nous avons déja décrite au

paragraphe 811.3.9.

i) Propriétés physiques

La masse volumique apparente, la porosité ouverte et le taux d’absorption d’eau des
pastilles a base des argiles cuites a différentes températures ont été évaluées par la méthode

d’Archiméde décrite plus bas au paragraphe 811.5.2.
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iii) Détermination de la résistance mécanique a la flexion

La résistance mécanique a la flexion a été réalisée sur des plaques céramiques de forme
parallélépipédique selon la norme 1SO 17138 (2014). Cinq (5) éprouvettes ont été utilisées pour
chaque série d’échantillons (ABD, ARD) et le résultat obtenu est la moyenne. Les éprouvettes
sont placees sur les appuis inférieurs du dispositif de mise en charge. La charge est appliquée
verticalement a une vitesse de 0,1 MPa/s sur 1’éprouvette jusqu’a la rupture. La résistance

mécanique a la flexion notée o, en MPa, est calculée par 1’équation 32 (ISO 17138/ 2014):

— 3 (FmaxX1)
F 2xbxh2

(32)
Ou Fmax est la force maximale de rupture, en Newtons;

| est la distance maximale entre appuis, en millimetres;

b est la largeur de 1’éprouvette, en millimétres;

h est la hauteur de 1’éprouvette, en millimétres.

Les détails relatifs aux résultats sont rapportés a ’ANNEXE X.

11.5 FORMULATION ET ETUDE DES PROPRIETES DES MORTIERS
HYDRAULIQUES AVEC L’AJOUT DE LA BAUXITE

Sur la base des résultats de caractérisation, notamment la composition chimique et le
comportement pouzzolanique mis en évidence par I’Essai de Chapelle Modifié, les poudres de
bauxite brute et calcinée a 600°C ont été utilisées pour la formulation des mortiers.

La procedure de formulation des éprouvettes de mortier obéit a un certain nombre de
reégles fondamentales, rapportées a I’ANNEXE XI. Pour chaque formulation, le mélange a été
introduit dans un malaxeur automatique de type MIX MATIC conformément a la norme NF
EN 196-1. Chaque prise d’essai est composée de 1350g de sable normalisé, de 450g de liant
(mélange: ciment + additif). Les mortiers formulés ont été conservés pendant 24H a 18+2°C
dans une salle a I’air libre; puis mis en cure, aprés démoulage, dans un bac a eau jusqu’aux

échéances d’essais.

11.5.1 Types de formulation

Deux séries de mortiers ont été formulées, une avec la bauxite brute, étuvée a 105+5°C
et la deuxieme avec la bauxite calcinée a 600°C. Dans chaque cas, le ciment Portland a été
substitué de 5 a 25% en masse. Une formulation témoin (0% d’additif) a été également réalisée
pour des fins de comparaison. La composition des types de formulations effectuées est

récapitulée dans les Tableaux IV et V.
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Tableau IV: Composition des mortiers a base de la bauxite brute

Types de mortier %C %BD E/C Sable (S/C)
MN 100 0 0,50
MBD5 95 5 0,58
MBD10 90 10 0,58 3/1
MBD15 85 15 0,58
MBD20 80 20 0,58
MBD25 75 25 0,58
Tableau V: Composition des mortiers a base de la bauxite calcinée
Types de mortier %C %BDC E/C Sable (S/C)
MN 100 0 0,50
MBDc5 95 5 0,58
MBDc10 90 10 0,59 3/1
MBDc15 85 15 0,62
MBDc20 80 20 0,64
MBDc25 75 25 0,66

11.5.2 Etude des propriétés des mortiers élaborés

Les mortiers formulés ont été caractérisés a 1’état frais par la détermination de la
consistance, le temps de début et fin de prise. Et a I’état durci, I’identification par 1’étude des
phases structurales par DRX et IRTF tel qu’il a été décrit a la rubrique 811.3.9, la microstructure,
le retrait linéaire, la masse volumique apparente, la porosité ouverte, le taux d’absorption d’eau

et la résistance mécanique a la compression.

)} Essai de consistance et ouvrabilité
Pour la détermination de la consistance, de I’ouvrabilité et les temps de prise, nous avons

réalisé un mélange de 500 g de sable normalisé et 167 g de liant (ciment+bauxite) dans le
rapport liquide/solide % = g .

L’essai de consistance est effectué selon la norme EN 196-3 et consiste a déterminer la
quantité d’eau nécessaire a un ciment pour avoir une pate de consistance normale. La pate de
ciment de consistance normalisée a une résistance spécifiée a la pénétration d’une sonde de
Vicat. L’eau nécessaire pour obtenir une telle pate est déterminée par des essais de pénétration

sur des pates contenant différentes quantités d’eau (Moretti, 2017). L’objectif de ’essai est de
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connaitre la demande en eau des liants contenant différents taux de poudre (bauxite) utilisée
pour la substitution du ciment portland.

Ainsi, a partir d’une teneur en eau de départ, on prépare une pate selon la procédure de
malaxage définit par la norme EN 196-1. La pate est rapidement introduite dans un moule
tronconique poseé sur une plagque de verre, sans tassement ni vibration excessive et I’exceés est
enlevé par un mouvement de va-et-vient effectué avec une truelle maintenue
perpendiculairement a la surface supérieure du moule. Ensuite, ’ensemble est placé sur la
platine de I’appareil de Vicat. Quatre minutes apres le début du malaxage, la sonde est amenée
a la surface supérieure de I’échantillon (moule tronconique) et relachée sans ¢lan. Lorsqu’elle
est immobilisée (ou aprés 30 s d’attente), on mesure la distance «d» séparant I’extrémité de la
sonde et la plaque de base. La teneur en eau retenue est celle permettant d’obtenir une distance
«d» entre I’extrémité de la sonde et la plaque de base telle que d = 6+1 mm (Frohard, 2014;
Moretti, 2017).

v' sid>7 mm :iln’y apas assez d’eau;
v sid<5mm:ilya trop d’cau.

i) Mesure du temps de prise

La connaissance du temps de prise permet d’évaluer le temps disponible pour la mise
en place correcte des mortiers qui seront confectionnés (CSTB, 2019; Laoufi et al., 2016).
L’objectif de I’essai est de déterminer le temps de début et de fin de prise des pates. Ces
parametres sont mesurés suivant lanorme EN 196-3 a I’aide de I’appareil de Vicat, automatique,
de marque CONTROLAB, N°0722, muni d’une sonde a laquelle est fixée une aiguille (1,13
mm de diameétre). Pour cela, une pate de consistance normale est préparée et est rapidement
introduite dans un moule tronconique posé sur une plaque de verre. L’ensemble est placé sur la
platine de I’appareil de Vicat et on démarre les mesures. Le régime de fonctionnement de
I’appareil est tel qu’il se produit une descente (réguliere) de 1’aiguille toutes les douze (12)
minutes. La distance «d» séparant 1I’extrémité de 1’aiguille de la plaque de base est lisible sur
I’écran de I’appareil. Lorsque 1’aiguille s’arréte a une distance «d» du fond du moule tel que d
= 4+1 mm, on dit que la prise a commencé et ce temps est repéré par le déclenchement de
I’alarme (son aigu de I’appareil): c’est le «début de prise». Le «temps de fin de prise» est celui
au bout duquel 1’aiguille ne s’enfonce plus que de 0,5 mm.

iii) Etude de la microstructure des mortiers

Plusieurs méthodes microscopiques permettent d’accéder a la morphologie d’un

échantillon. Parmi ces méthodes, il y a la microscopie électronique a balayage (MEB) et la
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microscopie optique (MO). Dans la présente étude, la microscopie optique a été utilisée sur des
fragments d’échantillons issus des mesures mécaniques. Elle a été effectuée a I’aide d’un
microscope optique équipé d’un stéreomicroscope (Ceramics Instruments Model 101T-M7)
d’une téte binoculaire et d’une Tablette 7 avec micro caméra intégrée de capacité
d’agrandissement comprise entre 0,7 et 4,5 mm.

iv) Mesure du retrait linéaire

Dés la fin de sa mise en ccuvre, le mortier est soumis a des déformations, méme en
I’absence de charges. Des variations de longueur (diminution) sont souvent observées. Cette
diminution de longueur d’un élément de mortier est due essentiellement au mouvement d’eau
dans la matrice cimentaire et les conditions de conservation : atmosphere ayant une humidité
relative inférieure a celle d’équilibre de 1’¢lément, les dimensions de ce dernier diminuent ;
c’est le retrait. On distingue essentiellement (Dreux, 1998; Acker, 1992; Essaidi, 2013 ; CSTB,
2019):

v retrait plastique da a la dessiccation de la pate en début de prise;

v retrait par autodessiccation au cours de 1’hydratation ;

v retrait thermique causé par les différences de température au cours de
I’hydratation ;

v retrait a long terme causé par I’évaporation de I’eau contenue dans le matériau.
Les principaux parametres agissant sur le retrait sont entre autre la nature du ciment, la finesse
de mouture, le dosage en ciment dans le mortier ou béton, le dosage en eau, la propreté et nature
des granulats (Al-Mukhtar & Beck, 2005).

Dans ce présent travail, I’essai de retrait linéaire (RL en %) est effectué sur des
éprouvettes prismatiques de 16cm de longueur et d’une section droite de 4x4cm, soigneusement
conservées a la température du laboratoire (20 £+ 3 °C) apres démoulage pour les échéances de
7,28, 45 et 90 jours. En désignant par Lo la longueur de 1’éprouvette au démoulage et L; celle
a une date déterminée «j», le résultat de la mesure du retrait linéaire (en %), obtenu par

I’utilisation d’un pied a coulisse, s’exprime par 1’équation 33:

RL=

L7l % 100 (33)
Lo

V) Mesure des propriétés physiques des mortiers

Les propriétés physiques (masse volumique apparente pa, en g/cm?®, porosité ouverte IT
et absorption d’eau W, en %) ont été mesurées suivant le test d’Archimede (1SO 5017, 2013).
L’éprouvette est séchée a 1’étuve a 105°C, refroidie compleétement dans le dessiccateur et sa

masse (M) est mesurée. Puis elle est plongée dans de I’eau distillée contenue dans un
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cristallisoir, I’ensemble est placé dans une enceinte hermétiquement fermé sous vide (pression
< 80 mbar) pour permettre la saturation en eau. La masse apparente (M) de la pastille est
déterminée lorsqu’elle est plongée dans 1’eau et I’ensemble étant suspendu au fléau d’une
balance. Apres, I’éprouvette est retirée de I’eau et débarrassée rapidement des gouttelettes et du
film d’eau superficiel par du linge absorbant et immédiatement pesée, on obtient ainsi sa masse
a l’air (Ms).

Pour les éprouvettes de mortier, M. a été déterminée par pesée hydrostatique apres une
simple immersion dans 1’eau distillée pendant 48 heures.

La masse volumique apparente d’un matériau poreux est le rapport de sa masse séche a
son volume apparent. Le volume apparent est ici la somme des volumes de la matiére solide,
des pores ouverts (pores qui communiquent avec 1’atmosphere soit directement, soit de proche
en proche) et des pores fermés (pores qui ne sont pas pénétrés par le liquide d’imbibition
pendant I’imprégnation dans un liquide). La masse volumique apparente, pa, est donnée par

I’équation 34:

My

pa = Ms—M, X Peau (34)

OU peau (9/cm?) est la masse volumique de 1’eau a la température de I’expérience.

La porosité ouverte (IT), exprimée en pourcentage volumique, est donnée par 1’équation 35:

m=2%y100 (35)
M3-M;
Le taux d’absorption d’eau W est obtenu par 1’équation 36:
w=2"" % 100 (36)
M;

Vi) Mesure de la résistance mécanique a la compression

Cet essai a été effectué sur les éprouvettes de mortiers conservés dans I'eau a 20 °C a
différents ages (7, 28, 45 et 90 jours). La mesure de la résistance a la compression est effectuée
conformément a la norme NF P18-406, sur les éprouvettes cubiques dont les faces sur lesquelles
on applique la charge ont été au préalable rectifiees pour les rendre planes ou paralléles. Une
force F est appliquée sans choc par une presse électrohydraulique (LMC de type C004, N°:
89/54800) sur I’éprouvette jusqu’a sa rupture. Une lecture de la force de rupture est faite avec
un polyndme de correction : F(en KN) = 1,02xX + 0,24 ; X étant la lecture en KN. La résistance

a la compression Rc (en MPa) est donnée par 1’équation 37:

RC=¢ (37)

Ou F la force de rupture en Newton et S la section de 1’éprouvette en mm?.

Chaque résultat est la moyenne de cing (5) mesures.
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L’ensemble des techniques expérimentales mises en ceuvre dans ce travail est présenté sur

’organigramme de la Figure 18.
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Figure 18: Organigramme du protocole expérimental

ABD: Argile blanche de Débélé; ARD: Argile rougeatre de Débélé, BD: Bauxite de Débélé; SN: Sable normalisé;
p: Masse volumique absolue; SSA: Surface Spécifique Active; LAt*: Limites d’Atterberg (évaluées sur les
argiles); AGS: Analyse granulométrique par sédimentométrie; FRX: Fluorescence & rayon X; DRX: Diffraction
arayon X; IRTF: Infrarouge & Transformer de Fourier; AT: Analyse thermique; Dilat: Dilatométrie; ECM: Essali
Chapel modifié; I: Indice d’activité mécanique; MF: Module de finesse; ES: Equivalent de sable; Rt Résistance
alaflexion; W: Taux d’absorption d’eau; II: Porosité ouverte; pa: masse volumique apparente; E/C: Consistance;
TP: Temps de prise; MO: Microscopie Optique; RL: Retrait linéaire; Rc: Résistance a la compression.

Dans ce deuxiéme chapitre, nous avons présenté les matériaux qui ont fait 1’objet
d’¢tude de caractérisation d’une part et d’autre part des techniques expérimentales mises en
ceuvre dans les travaux. Dans un premier temps, il a ét€ question de la présentation des matieres
premiéres, argiles et bauxite, du point de vue origine et préparation des échantillons soumis aux
différentes analyses. Dans un second temps, les techniques de caractérisation physicochimique
et les protocoles expérimentaux de formulation des mortiers a base de la bauxite et des
ceramiques a base des argiles ont été exposes. En fin du chapitre, les différentes techniques

d’étude des propriétés des produits (mortiers et céramiques) ont été présentées.
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CHAPITRE IlI:

RESULTATS ET DISCUSSION
—_—

Ce troisieme et dernier chapitre a pour objectif de présenter et de discuter I’ensemble

des résultats de caracterisation des argiles et de la bauxite ainsi que ceux des produits de
formulations des compositions céramiques et des liants hydrauliques alternatifs. Cet exercice
permettra de mettre en lumiére, dans un premier temps, les caractéristiques physicochimiques
et les différentes possibilités d’application des argiles et bauxite de Débélé dans divers
domaines. Dans un second temps, les essais d’utilisation des argiles dans la fabrication des
céramiques accompagnés d’une simulation de ’influence des différents constituants sur les
propriétés des produits. Et en fin I’impact de I’incorporation de la poudre de bauxite, c¢’est-a-
dire, la bauxite brute et calcinée, a différents niveaux de substitution, dans la matrice cimentaire

sera discuté.

111.1 CARACTERISTIQUES DU SABLE

I11.1.1 Distribution granulométrique

La Figure 19 présente la courbe d’analyse granulométrique du sable normalisé
reconstitué. Son allure est typique a celle indiquée par le fuseau du sable normalisé (Dupain et
al., 2000).
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Figure 19: Allure de la courbe granulométrique du sable normalisé
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111.1.2 Propriétés physiques du sable
Le Tableau VI regroupe les propriétés physiques évaluées de ce sable normalisé.
Tableau VI: Caractéristiques physiques du sable

Paramétres Module de finesse (%)  Equivalent de sable (%)  Masse volumique

Visuel Piston  absolue p (g/cmq)
Valeurs 2,30 89,61 89,55 2,63

IL en ressort que le module de finesse (MF) du sable reconstitué est de 2,3%, valeur qui

cadre bien entre 2,2 et 2,8%, ce qui le classe dans la catégorie de sable de «type B» (NF P 18-
101). En plus, I’équivalent de sable (ES) est de 89,55% (piston) et 89,61 (visuel), valeurs qui
respectent bel et bien les conditions ESvisuel = 85 et ESpiston = 80 conformement a la norme NF
P 18-101. Ces valeurs lui attribuent la qualité d’un sable propre, c'est-a-dire que la teneur en
¢léments fins d’origine essentiellement argileuse, végétale ou organique a la surface des grains
est tres faible. Toutefois, ES est supérieure a 80 %, ce qui entrainera un défaut de plasticité du
mortier a élaborer, ceci devra étre compensé pendant le dosage. A cet effet, un rapport
Eau/Ciment (E/C ) > 0,5 est recommandé (Aggarwal & Gupta, 2007). La masse volumique
absolue est de 2,63 g/cm?, ¢’est une valeur qui indique son aptitude a favoriser I’obtention d’une
compacité appréciable et une bonne résistance mécanique dans le mortier (Ndiaye et al., 2013;
Nael-Redolfi, 2016; Tchamo et al., 2020).

111.2 CARACTERISTIQUES DES ARGILES

111.2.1 Caractéristiques physiques

i) Couleur et texture

Le Tableau VII présente la texture et la couleur des deux matériaux argileux étudiés.

Tableau VII: Texture et couleur des matériaux argileux étudiés (*Correspondance du Code

Munsell)
Echantillon Texture a sec Couleur a sec*
ABD lisse et douce 25YR 8/1 Blanche
ARD Lisse et douce 2,5YR 6/8 Rouge clair

Les échantillons d’argiles, ABD et ARD ont une texture lisse et douce indiquant
I’absence des particules de grosse granularité; ce qui permet d’affirmer qu’ils ont une texture
limoneuse-argileuse (Baize et Girard, 1995; Duchaufour, 1997). La couleur blanche de ABD
est indicative de 1’absence (ou une faible teneur) des phases minérales colorantes, en

I’occurrence les minéraux de fer et de titane. Ce qui présage évidemment la présence relative
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d’oxydes colorant dans ARD dont la couleur est rouge clair. Ces observations orientent les
applications qu’on peut faire de ces deux matériaux. Par exemple, le matériau ABD revét les
propriétés d’un kaolin approprié pour la céramique fine et réfractaire tandis que ARD est
susceptible de donner des produits ceramiques colorés; par conséquent, il est indiqué pour les
briques et tuiles de terre cuite (Djangang, 2007; Njoya et al, 2007).
ii) Distribution granulométrique

Les courbes d’analyse granulométrique des deux échantillons d’argile sont représentées

sur la Figure 20. Les fractions des varietés granulométriques des particules sont données dans

le Tableau VIII.

Tableau VI11: Répartition granulométrique des variétés d’argile

Ref. % de gravier % de sable % de limons % d’argile
2000 ym < @ 20< ®<2000 pm  2<®d< 20 um @ <2um
ABD 0 0 51,55 48,45
ARD 0 0 48,50 51,05
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Figure 20: Courbe granulométrique des échantillons d’argile, a) ABD et b) ARD
Il ressort de ces résultats que les échantillons sont constitués de particules ayant un
diametre inferieures a 80 um avec environ 50% < 2 um. Cette derniére fraction correspond aux
particules des minéraux argileux (Caillere, 1982). C’est dire que la fraction limoneuse est en

quantité presque égale a celle des minéraux argileux alors que la fraction sableuse est absente.
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Ces affirmations sont conformes aux observations faites plus haut avec la texture et la
couleur des argiles. On peut ainsi dire qu’il s’agit des argiles limoneuses. Il faut noter que la
fraction limoneuse est assez élevee dans les deux cas. Elle est en effet considérée comme
impureté et contribue toutefois, non seulement a la plasticité des matériaux mais aussi au
frittage, c’est —a - dire a la densification globale du matériau de la méme facon que la fraction
argileuse. En effet, sa grande finesse augmente la réactivité en multipliant les surfaces de
contact entre particules réagissantes (Jouenne, 2001; Boch, 2001; Allen, 2003). C’est ainsi que
le positionnement des deux matériaux dans le diagramme de Winkler (Figure 21), les met dans
la zone indiquant qu’ils peuvent tous servir dans la fabrication des produits creux. Cette zone
correspond a un domaine de large ouvrabilité de la pate céramique en cru favorisant la

diversification des formes lors du fagonnage (Hajjaji et al, 2002 ; Allen, 2003).

0%

0 50 100

% Grains de diamétre = 20 pm
A : Briques denses B : Briques perforées verticalement
C : Tuiles et briques de magonnerie [ : Produits creux

Figure 21: Positionnement des matériaux ABD et ARD dans le diagramme de WINKLER
(Allen, 2003)
iii) Plasticité: limites d’Atterberg

Le Tableau IX donne les valeurs des limites de liquidité, de plasticité et I’indice de
plasticité des deux matériaux ABD et ARD. Les valeurs de la limite de liquidité sont de 61%
pour ABD et 56% pour ARD. Elles indiquent que chacun de ces échantillons peut prendre

environ la méme proportion d’eau sans couler sous son propre poids, ce qui favorise la grande
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marge de malléabilité que nous avons évoquée plus haut dans I’interprétation des phases

granulométriques.

Tableau IX: Limites d’Atterberg et d’indice de plasticité des échantillons d’argile

Echantillon WL (%) WP(%) IP (%)
ABD 61 36 25
ARD 56 33 23

WL = Limite de liquidité ; WP = Limite de plasticité ; IP = Indice de plasticité

Pour ce qui est de la limite de plasticité, qui correspond & la proportion d’eau qu’une
argile peut contenir tout en demeurant plastique. On note que sa valeur est de 36% pour ABD
et 33% pour ARD. Ces résultats sont également en accord avec ceux de 1’analyse
granulométrique qui montrent que les deux matériaux ont une fraction argileuse importante.
En effet, la plasticité a I’état cru est une propriété caractéristique des argiles. Elle est la
faculté pour une substance de réagir a des forces agissantes de 1’extérieur par des déformations
permanentes sans que la cohésion des particules constituantes ne se perde. Dans le domaine
de la céramique, une masse semi-solide comme 1’argile humide est dite plastique lorsqu’elle
peut étre plus ou moins déformée par une force mécanique sans perdre sa cohésion et sans que
la masse ne montre une tendance a reprendre sa forme initiale. La plasticité est donc la
propriété de conserver une déformation apres la disparition de la force qui 1’a provoquée
(Caillere, 1989; Aliprandi, 1979 Jouenne, 2001).

L’emplacement des deux matériaux dans 1’abaque de plasticité (Figure 22) qui est un
diagramme représentant I’indice de plasticité en fonction de la limite de liquidité tel qu’utilisé
dans «Bristish Soil Classification» pour établir les différentes classes de sols fins, classe ABD
dans la région de «plasticité élevée» et ARD dans celle de «plasticité acceptable» (Whitllow,
2001).
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Figure 22: Positionnement des matériaux ABD et ARD dans 1’abaque de plasticité de Bain et
Highley (1979): (a): ABD; (b): ARD
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Ce comportement plastique était prévisible avec le tamisage humide effectué sans refus
(Lambercy, 1993; Pountouenchi, 2020). En outre, les indices de plasticité des deux
échantillons sont typiques des argiles non gonflantes comme la kaolinite. En effet, ils cadrent
entre 10 et 25%, ’intervalle d’indice de plasticité des minéraux de types Kaolinite-lllite et
Kaolinite-Mica-Muscovite (Holtz & Kovacs, 1991; Nevila, 2003). Ces résultats sont tout a fait
indicatifs, car les valeurs sont pratiquement proches et comme il a été démontré plus haut, les
deux variétés d’argile offrent d’innombrables applications en céramique due a leur grande
malléabilité liée a la plasticité €levée et en rapport a I’étroite distribution granulométrique dans
la gamme des particules fines (limoneuses et argileuses).

iv) Masse volumique absolue des poudres

La masse volumique absolue (p) des échantillons est de 2,44 g/cm? pour ABD et 2,45
g/cm? pour ARD, valeurs qui sont toutes proches de celles de la kaolinite (2,40 a 2,60 g/cm?)
(Djangang, 2007). Ceci pourrait indiquer la prédominance du comportement de ce minéral sur
I’agglomération des pates a base de ces matériaux (Baumann, & Keller, 1975, Djangang, 2007).
En effet, la densité absolue est la densité des particules du matériau solide sans le volume des
pores ouverts et fermés. En tant que densité des particules qui composent la poudre, elle est
relativement bien définie et indépendante du degré de compacité que prendrait le matériau lors
du compactage. Toutefois, selon I’arrangement moléculaire du matériau en liaison avec les
formes et la granularité des particules présentes, elle peut constituer une indication de la
compacité du matériau par rapport a celle de I’état cristallin supposé idéal. C’est donc un
paramétre intrinséque important du matériau qui est utile pour contréler le faconnage et
comprendre les performances des produits a partir de la distribution granulométrique de départ
lorsque les particules sont supposées presque toutes sphériques. (Gong et al., 2014).

V) Surface spécifique

Le Tableau X présente la Valeur au Bleu (\VB) et la surface spécifique des matériaux
argileux. Les Valeurs au Bleu obtenues sont de 1,76 et 0,97 g pour 100 g d’échantillon
respectivement pour ABD et ARD. La valeur VB de ABD est proche de celle de la kaolinite
qui est de 2; valeur qui est presque le double de celle obtenue avec ARD. Ces valeurs semblent
indiquer que les minéraux argileux ne sont pas gonflants, a I’exemple de la montmorillonite
dont la valeur VB est de 30 (Konrad et Valencia, 2008; Batana et al., 2019). Il faut aussi noter
que I’absorption du bleu dépend beaucoup plus de la nature des particules en rapport a leur
taille. C’est ainsi que les fines particules qui ne sont pas argileuses mais limoneuses par

exemple, contribuent trés peu a I’absorption du bleu.
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Tableau X: Valeur au Bleu et Surface spécifique des échantillons

Echantillons ABD ARD
Valeur au Bleu (g/100g) 1,76 0,97
Surface spécifique (m?/g) 42,24 23,28

En effet, la fixation du bleu par les particules d’un matériau fonctionne sur la base des
réactions chimiques déclenchées par les phénomenes d'échange ioniques ayant lieu entre les
cations d'argile facilement échangeables et les cations libérés par le bleu de méthyléne lors de
sa dissolution dans I'eau (Johnson, 1957; Worrall, 1958; Konrad et Valencia, 2008). Ainsi, les
particules d’argile ayant la plus grande surface spécifique et la plus grande charge négative sont
celles qui peuvent étre «échangées» plus facilement (Hang et Brindley, 1970; Chen et al.,1999
; Santamarina et al., 2002).

Sur cette base la surface spécifique qui a été calculée a partir de la quantité de bleu de
méthyléne adsorbée (VB) et a l'aide d'un facteur de conversion (FC), a donné 42,24 m?/g pour
ABD et 23,28 m?/g pour ARD. Ces résultats sont en bonne corrélation avec la plasticité des
matériaux. En effet, il a été démontré que la surface spécifique est une fonction croissante de la
limite de liquidité WL (Giovanni & Satoru, 2019). La surface spécifique dépend également de
la taille élémentaire des particules et de la nature des minéraux composant 1’échantillon comme
il a déja été signalé avec la valeur au bleu. A titre de comparaison, Laribi et collaborateurs ont
obtenu des valeurs similaires (31,82 et 40,10 m?/g) par la méme méthode (Laribi et al., 2007).
Ces résultats sont également comparables a ceux obtenus par Benkaddour et collaborateurs par
la méthode BET. Il a été constaté une similarité appréciable de la surface spécifique obtenu par
ces auteurs (35,85 m?/g) a celle des deux variétés d’argile soumises a 1’étude. Par ailleurs,
différents facteurs comme la taille des grains, la fraction des particules fines dans le matériau,
la composition minéralogique, la forme et 1’état de surface des particules impactent de maniére
directe sur la surface spécifique. Ces différents facteurs pourraient expliquer 1’écart constaté
entre les valeurs de surface spécifique de I’échantillon ABD (plus riche en kaolinite avec une
proportion en quartz relativement faible) par rapport a celui de ARD contenant la plus grande

proportion de quartz.

111.2.2 Composition chimique
La composition chimique, en termes d’oxydes majeurs des deux échantillons d’argiles,

est donnee dans le Tableau XI. La silice (SiOz2) et I’alumine (Al,O3) sont les principaux types
d’oxyde. Le rapport molaire SiO2/Al>Os est de 2,89 pour ABD et 2,86 pour ARD, ce qui
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indique la présence de quartz libre et I’absence de minéraux a couche intermédiaire ayant des
propriétés adsorbantes (Besq et al, 2003; Gourouza et al., 2013).
Tableau XI: Composition chimique des échantillons d’argiles

Matériaux SiO2 AlO3 Fe,03 KO TiO2 MgO CaO NaxO P20s Cr.03 SOs MnO PF Total

ABD 52,40 30,90 1,80 5,90 160 050 0,10 0,20 0,10 0,02 0,01 <0,01 6,20 99,74

ARD 51,20 30,40 3,70 4,80 160 040 0,10 0,0 0,10 0,02 0,03 <0,01 7,50 99,76

En ce qui concerne les oxydes fondants, la quantité de K>O est considérable dans les
deux échantillons, mais elle est plus élevée dans ABD: 5,90% contre 4,80% dans ARD. Ce qui
suggere la présence d’une phase micacée comme la muscovite (Lecomte Nana, 2004).
Comparativement, les oxydes alcalins et alcalino-terreux sont en faible teneur. Na2O : 0,20%
et 0,10%, MgO : 0,50% et 0,40% respectivement pour ABD et ARD. Tandis que le taux de
CaO est de 0,10% dans chacun des matériaux. Concernant les oxydes colorants, la teneur en
TiO2 (1,60%) est identique dans les deux argiles, alors que celle de Fe>Os3 est plus concentrée
dans ARD avec 3,65% contre 1,80% dans ABD. Ce qui pourrait justifier les couleurs blanche
et rouge clair de ABD et ARD respectivement. En outre, la différence des teneurs en silice et
en calcium oxyde est de 52,3% pour ABD et 51,1% pour ARD. Cette différence est largement
supérieure a la valeur de référence de 34% définie par la norme ASTM C618 (Dron et Brivot,
1977). Ce qui indique le caractére vitreux des deux argiles, favorable pour leur utilisation dans
les céramiques vitreuses comme la porcelaine (Jouenne, 1984 ; Lambercy, 1993; Aliprandi,
1996).

111.2.3 Composition minéralogique
)} Diffractogrammes des rayons X

Les diffractogrammes DRX des échantillons d’argile, Figures 23a & b, ont permis
d’identifier:

v la kaolinite (Si2OsAl2(OH)4): (PDF N°89-6538) de pics 7,16; 3,84; 3,57; 3,37;
2,50 ; 2,34; 2,28; 1,62; 1,50; 1,49 A;

v la muscovite (K(AISizO10)Al2(F,OH): (PDF N°26-911) de pics: 9,98; 4,49; 3,64;
3,10; 2,56; 2,16 ; 2,13; 1,99; 1,64 A;

v le quartz (SiO.): (PDF N°89-8934) de pics 4,26; 3,34, 2,45; 2,28; 1,80; 1,67;
1,61; 1,54 A;

v la gibbsite (AlI(OH)s): (PDF N89-2810) de pics: 4,85; 4,37; 2,47; 2,45; 2,05 A;
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4 la goethite (FeOOH): (PDF N°89-2810) de pics: 4,18; 2,69; 2,49; 2,25; 2,19;
1.80; 1,56 A dans ARD;

v I’anatase (TiO2): (PDF N° 21-1272) pics: 3,520; 2,431; 1,892; 1,667; 1,493;
1,364; 1,338 A;

v hématite (Fe203)(PDF N° 33-664) de pics: 2,700; 2,519; 2,207; 1,841; 1,694 ;
1,486; 1,454 A dans ABD.

En outre, il apparait sur chacun des diffractogrammes un déme centré autour de 28°, ce

qui présage I’existence dans ces matériaux des phases amorphes (Murthy et al., 1991).
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Figure 23: Diffractogramme des échantillons , a) ABD; b) ARD
68



« Caractérisation physicochimique des aluminosilicates (argiles et bauxite) de Kindia, Guinée: application dans la formulation
des mortiers hydrauliques et des compositions céramiques»

i) Spectres infrarouge

Les spectres infrarouges des deux échantillons d’argile (Figure 24) sont similaires. Ils
ont I’allure typique du spectre IRTF de la kaolinite avec quatre régions principales de bandes
d’absorption (Farmer, 1988; Mohammed et al., 2005):
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Figure 24: Spectres IRTF des argiles, a) ABD et b) ARD
v les bandes d’absorption situées aux hautes fréquences respectivement autour de

3693, 3650 et 3620 cm™ sont liées aux groupements hydroxyle OH de la kaolinite. Les deux
premieres sont attribuées respectivement aux vibrations symétriques d’élongation des
groupements OH libres de la surface externe et la bande a 3620 cm™ aux vibrations d’élongation
des groupements OH interne de la kaolinite. En général, la kaolinite est caractérisée par la
présence de 04 bandes de vibration spécifiques entre 3800 et 3500 cm™. Dans le cas de nos
matériaux, la bande autour de 3700 cm™ n’apparait pas; ce qui traduit une inversion des
intensités des bandes a 3650 et 3670 cm™. Ce phénoméne arrive lorsqu’il existe un désordre ou
une mauvaise cristallinité des phases constituantes (Cases et al., 1982; Njopwouo, 1984; Bich,
2005; Mohammad et al., 2005);

v les bandes entre 1100 et 999 cm™ correspondent respectivement aux vibrations
de déformation symétrique et asymétrique des liaisons Si-O; Si-O-Si et Si-O-Al alors que la
vibration a 911 cm™ correspond a la déformation de la liaison Al-OH dans la kaolinite (Cases
et al., 1982; Mohammad et al., 2005; Saikia et Parthasarathy, 2010);
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4 les bandes a 829 cm™ et 797 cm™ cm™ correspondent aux différents modes de
vibration de la liaison Si-O-Al'Y (ou Al est tétracoordonné). Alors que la bande & 692 cm™ est
attribuable & la vibration de la liaison Si-O du quartz (Bich et al., 2009; Saikia et Parthasarathy,
2010);

v la bande & 529 cm™ est attribuable aux déformations des liaisons Si-O-AlY' (oU
Al est hexacoordonné) et celles de Fe—O et Ti-O dans I’hématite/goethite et I’anatase. Enfin les
bandes autour de 462 et 419 cm™ correspondent a la vibration de la liaison Si-O du quartz (Bich
et al., 2009; Saikia et Parthasarathy, 2010).

iii) Thermogrammes d’analyse thermique différentielle et gravimétrique

Les Figures 25 (a & b) et 26 (a & b) illustrent les courbes d’analyse thermique ATD et
ATG/DTG des deux échantillons des matériaux argileux. On observe des pics endothermiques
associés a des pertes de masse entre 110 et 140 °C relative au départ de 1’eau d’hydratation dans
les matériaux (Rollet et Bouaziz, 1972; Aliprandi, 1996; Jouenne, 2001; Kloprogge et al.,
2002).
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Figure 25: Courbe ATD des argiles, (a) ABD et (b) ARD

Dans le cas de I’argile ARD, il y a un pic endothermique autour de 260°C, attribuable a
la déshydroxylation de la goethite (équation 38).
2FeO(OH) — Fe 03+ H,0 (38)

Dans le cas de I’argile ABD, un pic endothermique apparait vers 350°C sur I’ATD,
associé a une faible perte de masse sur I’ATG; il correspond a la déshydroxylation de la gibbsite
(équation 39):
2AI(OH)3 »Al203 + 3H20 (39)

Entre 450 et 490°C pour ABD et 450 et 520°C pour ARD, il y a un pic endothermique

lie a la déshydroxylation de la kaolinite qui se transforme en métakaolinite (équation 40):
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Al;Si205(0OH)s — Al03.Si02 + 2H.0 (40)

Ce phénomene est associé a une perte de masse progressive sur les courbes ATG, qui se
poursuit jusqu’au-deld de 800°C indiquant 1’élimination graduelle du groupe hydroxyle y
compris pour la muscovite qui est aussi présente dans les matériaux. Il faut noter que la formule
chimique de la muscovite est variable en raison des diverses substitutions dans sa couche
octaédrique. De petites variations de la formule structurale typique et la quantité d’eau
structurale limitée a 4,1% en masse peuvent étre cependant négligées par rapport a la valeur de
la kaolinite de 14% en masse (Rollet et Bouaziz, 1972; Aliprandi, 1996; Jouenne, 2001,
Lecomte Nana, 2004). Toutes ces variations endothermiques sont également mises en évidence
sur les courbes DTG puisqu’elles sont principalement liées a I’élimination de I’eau due a la fois
au séchage et a la déshydroxylation. Pour ce qui est de la perte due a la déshydroxylation,
certaines études ont affirmé qu’environ 10% des OH restent présents dans la métakaolinite
apres sa formation et s’éliminent progressivement (Tuleff, 1969; Jouenne, 2001). En plus,
I’étude de la cinétique de déshydroxylation de la kaolinite par infrarouge a montré que ce sont
les OH des feuillets octaédriques extérieurs, moins solidement liés qui réagissent d’abord entre
eux avec dégagement d’environ trois quarts de I’eau de constitution. S’en suit I’élimination des
OH mieux protégés des feuillets tétraédriques et octaédriques (Jouenne, 2001; Watanabe et al,
1987; Gualtieri et al, 1995; Milheiro et al, 2005). Selon Jouenne, 1’élimination des
groupements hydroxyles est précédée d’une délocalisation des liaisons O-H. Cette
délocalisation concerne en fait les protons fixés sur les atomes d’oxygéne (équation 41). Ceux-
ci se déplacent en créant une symétrie de répartition mal définie des atomes avec de nombreuses
lacunes entrainant I’instabilité dans le réseau. Ce désordre intérieur augmente considérablement
le potentiel énergétique et la réactivité des particules (Brindley, 1987).

OH- + OH ——» 0% +H0 (41)

Les pics exothermiques a 990 °C pour ABD et a 1000 °C pour ARD proviennent de la
réorganisation structurelle des minéraux argileux déshydroxylés et du début du frittage. En
effet, dans cette plage de températures, les transformations physicochimiques qui ont lieu ont
été interprétées par de nombreux auteurs. Certains décrivent la recristallisation par la formation
d’une phase transitoire au début qui conduit & la nucléation et la croissance de petits cristaux de
mullite. Par la suite, les ions aluminium reviennent a des unités de structure hexacoordonnées,

ce qui implique des caractéristiques structurelles plus stables.
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Figure 26: Courbes ATG/DTG des argiles, a) ABD; b) ARD

D’autres auteurs décrivent I’accident exothermique observé comme un effet couplé
consécutif d’une part a la démixtion du systéme en domaines riches en SiO2 et Al,Oz et d’autre
part a la diffusion aux interfaces des joints de grains des particules anisotropes et de petite taille
(Srikrishna et al., 1990; Chen et al, 2000; Soro, 2003, Djangang, 2007). C’est un phénoméne
qui s’accompagne de la réorganisation structurale. C’est-a-dire, le passage aux états
énergétiques moins élevés (dégagement de la chaleur) suivi de la formation des composés plus
stables: la mullite et/ou I’alumine y (structure de type spinelle). Les octaédres d’alumine

assemblés suivant des faces communes dans la métakaolinite pivotent & nouveau pour donner
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des éléments octaédriques liés par une arréte entrainant 1’élimination des lacunes réticulaires de
la métakaolinite. Pour nos matériaux, ce pic présente une hauteur considérable et une faible
largeur, ce qui témoigne de la brutalité du phénoméne mis en jeu. Il est attribué par certains
auteurs a une réaction entre corps cristallisés, d’ou la thése de la formation préalable de
I’alumine y qui serait alors nécessaire a la mullitisation (Brindley & Nakahira, 1959; Grimshaw,
1971; Sonuparlak et al, 1987; Jouenne, 2001; Chen et al, 2000; Santos, 2005). Cette hypothése
est soutenue par le fait que la formation de la mullite se fait habituellement entre 1150 et 1300°C
(Brindley, 1978; Ligas et al, 1997; Lee et al, 1999). La transformation de la métakaolinite en
mullite se traduirait par le passage en un état amorphe ou fort mal cristallisé a partir duquel une

phase spinelle se développe avant la mullite suivant 1’équation 42:

Métakaolinite —— promullite — mullite (42)
(mal cristallisé)  (alumine + germes de mullite)

iv) Composition semi-quantitative

A partir de la composition chimique et des différentes analyses de la détermination des
phases minéralogiques susmentionnées, la proportion des phases structurales identifiées a été
évaluée et est consignée dans Tableau XII.

Tableau XII: Composition minéralogique des échantillons d’argile

Echantillons Kaolinite Muscovite Quartz Hématite Anatase Gibbsite Goethite Total

ABD 57,40 27,00 11,30 1,80 1,60 0,60 / 99,70

ARD 55,10 19,90 18,30 / 1,60 0,50 4,60 100,00

Au regard de ce tableau, on peut observer les proportions de kaolinite qui sont de
57,40% dans ABD et 55,10% dans ARD. Les deux argiles contiennent respectivement 27% et
19,90% de muscovite. L’échantillon ARD contient plus de quartz (18,30%) qu’ABD ayant une
proportion relativement faible (11,30%). La présence de 1,80% d’hématite dans ABD et de
4,60% de goethite dans ARD est aussi un autre aspect de différentiation des deux argiles qui
gouverne par ailleurs la coloration.

Cette composition minéralogique est en bonne corrélation avec les observations faites
sur la plasticité des échantillons. En effet, la variété ABD contenant plus de muscovite, présente
I’indice de plasticité le plus élevé. La variété ARD, contenant la plus grande proportion de
quartz, mineral dégraissant, a un indice de plasticité plus faible. Par ailleurs, cette composition
minéralogique est en accord avec leur surface spécifique. En effet, I’échantillon ayant la plus

grande proportion en termes de quartz (ARD) a la plus petite surface spécifique active et le plus
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riche en kaolinite (ABD) manifeste un plus grand pouvoir absorbant, donc une surface

specifique active plus importante.

111.2.4 Cristallinité des minéraux argileux
1) Quantité de phase amorphe
La Figure 27 indigue la teneur en phase amorphe des deux argiles en étude, aussi bien
a I’état brut que calciné a 600°C.
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Figure 27: Quantité de phase amorphe dans les argiles brutes et calcinees

Il ressort que le taux de phase amorphe (TA) est de 34,6% pour ABD et de 29,6% pour
ARD; 71,9% pour ABDc et 63,5% pour ARDc. La présence de phase amorphe a été déja
indiquée dans les matériaux bruts par I’apparition des ddmes observés sur les diffractogrammes
(Figures 23 a & b). Le traitement thermique a eu pour effet d’augmenter considérablement le
taux de phase amorphe. La température de traitement de 600°C a eu une influence principale
puisque le minéral kaolinite indiqué comme 1une des principales phases des deux argiles s’est
transformée en métakaolinite comme nous avons vu avec les analyses ATD/ATG (Figures 25
et 26). On peut eu égard a ces résultats, affirmer que ces matériaux ont une réactivité non
négligeable déja a 1’état brut. Ceci est en accord avec les résultats de la surface spécifique
discutés plus haut. Cette réactivité s’est vue fortement augmenter par le traitement thermique
puisqu’il a été démontré que la réactivité d’un matériau augmente avec sa teneur en phase
amorphe (Lemonnier, 2006, Tchakouté, 2013). C’est une caractéristique trés intéressante. En

effet, ces argiles peuvent du fait de leur taux de phase amorphe considérable, méme a 1’état
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brut, étre utilisées dans la formulation des ciments alternatifs de type geopolymeres et
hydrauliques.
i) Indice de Hinckley de la kaolinite
La Figure 28 (a & b) a permis a la détermination de I’indice de Hinckley (Hi) de la
kaolinite contenue dans les deux argiles. Les résultats obtenus sont reportées dans le Tableau
XIII.
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Figure 28: Illustration des raies (110) et (111) de la kaolinite dans, a) ABD; b) ARD
Tableau XIII: Indice de Hinckley des matériaux argileux ABD et ARD

Echantillons ABD ARD
A 1074 2666
B 1711 2666
At 12295 9722
Hi 0,2 0,6

L’indice Hi est de 0,2 pour ABD et 0,6 pour ARD. En comparaison avec la plage de
valeurs de Hi en fonction du degré de cristallinité de la kaolinite donnée dans la littérature
(Ouangrawa et al., 2007), I’indice Hi pour les échantillons (ABD et ARD) est < 0,6; ce qui

indique que la kaolinite est trés faiblement cristallisée dans les deux matériaux et cette faible
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cristallinité est beaucoup plus accentuée dans ABD dont I’indice Hi de 0,2 (Hinckley, 1962;
Tardy, 1993; Soro, 2003).
iii) Indice de cristallinité par diffractométrie des rayons X
La Largeur a mi-hauteur de la raie (001), la taille des cristallites et le nombre de

feuillets déterminés a partir de la Figure 29 (a & b) sont reportés dans le Tableau XIV.
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Figure 29: Largeur a mi-hauteur de la raie (001) de la kaolinite, a) ABD; b) ARD.
Tableau XIV: Largeur a mi-hauteur de la raie (001) de la kaolinite

Echantillons ABD ARD
Largeur a mi-hauteur de la raie (001) en ° 0,17 0,14
Taille des cristallites en A 459 564
Nombre de feuillet 64 79

Au regard des résultats pour le materiau ABD, le pic principal de la kaolinite est

beaucoup plus élargi a sa base (Fig.29a). Ce qui traduit une basse cristallinité dans cet horizon.
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Le désordre cristallin est plus accentué dans ce matériau avec un pic moins intense comparé a
celui du matériau ARD (Fig.29b). Ce résultat est bien corrélé a I’indice Hi discuté ci-haut.

L’estimation du nombre de feuillets a partir de la taille des cristallites (T) de la kaolinite
contenu dans les échantillons donne 64 pour ABD et 79 pour ARD. Dans le cas de ABD, cette
valeur reste inférieure a 75; valeur moyenne de référence pour une kaolinite bien cristallisée.
(Boudchicha, 2010). Par contre le nombre de feuillets dans ARD est supérieur a cette valeur de
référence.

iv) Indice de cristallinité par spectrométrie infrarouge

A partir des spectres IRTF des matériaux ABD et ARD les rapports des intensités des
raies a 3620 et 3690 cm™ donnent les valeurs Po égales a 1,21 pour ABD et 0,99 pour ARD.
L’indice P2 n’a pas été défini puisque la bande d’absorption & 3670 cm™ n’apparait pas sur les
spectres respectifs des echantillons. Poest plus élevé dans I’argile ABD; ceci traduit un défaut
d’empilement plus intense dans la kaolinite de ce matériau (Njopwouo, 1984; Tchakouté, 2013).

V) Indice de cristallinité par analyse thermique différentielle

La Figure 30 (a & b) démontre le calcul du rapport de pente dit «Slope Ratio (SR)» qui
a donné 2,22 pour ABD et 0,83 pour ARD avec des pics asymétriques (SR# 1).

Flux de chaleur

Flux de chaleur

(520)

-100 T T -30 T T
25 325 625 25 325 625 925

Température Température

Figure 30: Indice cristallinité par ATD a) ABD ; b) ARD

Ce résultat permet de constater la présence des surfaces défectueuses dans la phase
kaolinite des deux variétés d’argile (Njopwouo, 1984 ; Bich et al., 2009).

En somme, malgré un nombre de feuillets Iégerement supérieur a 75 dans la kaolinite
d’ARD, I’ensemble des techniques utilisées pour 1’évaluation de la cristallinité montre
I’existence des defauts cristallins dans la phase kaolinitique des deux échantillons étudiés. Cette
défectuosité est beaucoup plus marquée dans la kaolinite d’ABD comme 1’ont déja montré les

résultats de I’indice de Hinckley et de la largeur a mi-hauteur.
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Ces résultats de 1’évaluation de la cristallinité sont en accord avec I’analyse
thermogravimeétrique qui a montré que la température de déshydroxylation de la kaolinite dans
ces deux variétés est inférieure a 600 °C; température de déshydroxylation d’une kaolinite
cristallisée. Comme il a été montré aux Figures 25 et 26, la fin du phénoméne de
déshydroxylation de la kaolinite est plus basse dans ABD (490°C), indiquant la plus faible

cristallinité de ce minéral dans ce matériau en comparaison avec le cas de ARD.

111.2.5 Pouzzolanicité

Les résultats des trois méthodes d’évaluation de la pouzzolanicité des argiles et des
produits de leur calcination a 600°C sont présentés comme sulit:

)] Pouzzolanicité selon la composition chimique

A partir de la composition chimique (Tableau XI), le calcul de la somme (%AIl>O3+
%SiO2+ %Fe203) est de 85% pour ABD et 85,3% pour ARD. Ces valeurs permettent a ces
matériaux de remplir I’une des trois conditions pour étre des matériaux pouzzolaniques d’aprés
la norme ASTM C618 (Benezet et Benhassaine, 1999; Djangang et al., 2015). En effet, cette
norme stipule qu’en termes de pourcentage massique, un matériau pouzzolanique doit posséder
une somme de (Al.O3 + SiO2 + Fe203) égale ou supérieure a 70%. Les oxydes Al.Oz et SiO>
sont les especes fondamentales pour une bonne réaction pouzzolanique. Durant cette réaction,
ces oxydes, lorsqu’ils sont libres en solution réagissent avec le Ca(OH). du ciment ou de la
chaux pour former des gels de C-S-H ou de C-A-S-H qui sont responsables de la compacité du
matériau en le rendant ainsi plus résistant (Hamidi et al., 2012; Avet et Scrivener et al.; 2018;
Tchamo et al., 2020).

i) Indice de pouzzolanicité par Essai Chapelle Modifié

La Figure 31 présente les masses en milligrammes de portlandite (CH) fixées par
gramme de matériau noté mg(CH)/g, pour les deux argiles a 1’état brut et pour leur produits de
calcination a 600°C. Au regard des résultats, I’indice de pouzzolanicité est de 299,2 mg(CH)/g
pour ABD, 20 mg (CH)/g pour ARD; 1107,4 mg(CH)/g pour ABDc et 796,2 mg(CH)/g pour
ARDc. On constate qu’a 1’état brut, les indices restent inférieurs a la limite standard fixée a 700
mg(CH)/g, mais la valeur reste trés insignifiante avec ARD (NF P18-513; Tchamo et al., 2020).
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Figure 31: Indice de pouzzolanicité des argiles et de leurs produits de calcination

Cette observation peut étre corrélée avec les indices de cristallinité des deux matériaux.
Dans le paragraphe précédent, il est démontré que la kaolinite, I’un des principaux minéraux
argileux dans les deux matériaux, a un degré de désordre plus élevé dans ABD. Puisque la
pouzzolanicité selon le Test de Chapelle est basée sur la réactivité chimique des especes libres
en présence de CH, la faible valeur de portlandite fixée est due a 1’état de structuration plus
ordonné des aluminosilicates de cet échantillon. Cette interprétation s’accorde avec celle qui
peut étre donnée par rapport aux valeurs de 1’indice de pouzzolanicité des produits de
calcination. En effet, I’augmentation du taux de CH fixé apres calcination a 600°C place les
deux matériaux au-dessus de la ligne de base standard fixée a 700 mg(CH)/g. De plus, la valeur
obtenue avec ABDc est comparable a celle des additifs cimentaires comme la métakaolinite
(Ferraz et al., 2015; Yuanyuan et al, 2017; Tchamo et al., 2020). Etant donné que la réactivité
est impliquée dans ce test, on peut établir une corrélation entre les valeurs obtenues, le taux de
phase amorphe et la surface spécifique des différents matériaux. Méme si ce n’est pas une
relation de proportionnalité, on peut constater que 1’indice de pouzzolanicité augmente avec le
taux de phase amorphe et la surface spécifique. Lesquels sont pareillement des fonctions

croissantes de la température.
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iii) Indice d’activité mécanique

La Figure 32 présente I’indice d’activité mécanique des argiles et de leurs produits de
calcination & 600°C en fonction des &ges des mortiers hydrauliques (du 28°™ au 90°™ jour de
cure). Il est a remarquer qu’aussi bien avec les argiles brutes que celles calcinées, 1’indice
mécanique de ABD est plus grand que celui de ARB méme si la différence reste faible. L’indice
(1) croit avec I’age du 28°™ au 90°™ jour. C’est ainsi que pour les argiles brutes au 28°™ jour,
les valeurs restent inférieures a 67%, valeur requise par la norme ASTM C618-94 (Savadogo,
2017). Mais au-dela, elles sont plus grandes et proches 100%. Ce qui indique que la substitution
de 20% en masse du ciment dans le mortier n’a pas trop rabaissé la résistance mécanique. Par
contre avec les argiles calcinées, les valeurs sont toutes au-dessus de la limite fixée par la norme
et bien plus & partir du 45°™ jour ol elles sont au-dessus de 100%. Ces valeurs d’indice
mécanique indiquent que la substitution du ciment par les matériaux calcinés a 600°C permet
d’obtenir des produits plus résistants. C’est une caractéristique avantageuse de plus & mettre
aux actifs des argiles en étude pour ce qui est de leur application comme additifs minéraux
cimentaires pour les liants hydrauliques ou comme précurseurs aluminosilicates pour les
ciments géopolymeres.
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Figure 32: Indice d'activité mécanique (a) des argiles brutes, (b) des argiles callcinées a 600
°C
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L’analyse des différents résultats permet de constater que 1’indice d’activité de ABD
évolue plus vite, de la forme brute a la forme calcinée, par rapport a celui de ARD. Cette bonne
croissance serait étroitement liée a la composition minéralogique du matériau et de sa surface
spécifique active plus grande. En effet, la calcination des argiles conduit au métakaolin ayant
des propriétés réactives trés appréciables dans la matrice cimentaire (Cyr, 1999; Tchamo et al.,
2020). L’ensemble des observations faites sur les valeurs d’indice d’activité mécanique est en
accord avec les résultats d’Essai Chapelle Modifié et du contenu en phase amorphe. En plus, la
calcination est un moyen efficace pour accroitre 1’activité pouzzolanique. Comme le montre la
Figure 33, la composition minéralogique des matériaux bruts, a I’occurrence le taux de kaolinite
et la surface spécifique ont une influence remarquable sur I’activité pouzzolanique de ces deux
variétés d’argile. En outre, ces deux paramétres permettent d’expliquer I’origine de la différence

constatée sur leur indice de pouzzolanicité.
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Figure 33: Influence de la surface spécifique et de la composition minéralogique sur la
pouzzolanicité des argiles

Plus la surface spécifique est grande et la teneur en kaolinite élevée dans le matériau,
plus grand sera la masse de CH fixée par gramme de poudre minérale (Figure 33 a & b). Ce
constat confirme les conclusions déja faites sur le taux de phase amorphe (Figure 27). Ces
parameétres (teneur en kaolinite et surface spécifique) associés a I’effet de la température offrent
les meilleurs rendements en termes de réactivité des additifs dans la matrice cimentaire (Cyr,
1999; Shvarzman et al., 2002; Tchamo et al., 2020).

111.2.6 Comportement thermique par la dilatométrie: étude du frittage
Les courbes d’analyses dilatométriques des échantillons d’argiles ainsi que celles de la

densification associée au phénomeéne de frittage sont représentées sur les Figure 34 (a & b) et
Figures 35 (a & b) respectivement.
Sur les courbes dilatomeétriques (Figure 34 a & b) décrivant le frittage, on constate que:
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v les deux argiles subissent une expansion progressive des le début de chauffage
jusqu’aux environs de 490°C. Cette expansion serait due au fait que I’effet de la chaleur entraine
I’activation thermique du systéme. Ce qui se traduit par la dilation des grains et des liaisons
entre eux, particulierement ceux du quartz (Jouenne, 2001);

v par la suite, il y a un retrait qui apparait jusqu’au seuil de 573°C. Ce retrait est
plus accentué pour ABD (environ 1%). Ensuite, un rebondissement plus accentué dans le cas
de ARD en rapport avec la poussée dilatométrique est observé; il correspond au gonflement des
grains de quartz lors du polymorphisme quartz-o. — quartz-p. En effet, il y a deux phénomeénes
inverses consécutifs a cette zone, assimilés a une coalescence de phase. Comme nous 1’avons
vu plus haut, le retrait est attribué a la perte d’hydroxyles des phyllosilicates conduisant a une
perte importante de masse observée sur les courbes ATG (Figure 26). En conséquence, 1’argile
ARD subit des variations similaires. Les phénoménes sont plus intenses puisque sa teneur en
quartz responsable du nivellement est plus grande ainsi que celle de la muscovite qui augmente
le retrait. Dans cette plage de température, il y a une combinaison de la déshydroxylation de la

kaolinite et le début de la déshydroxylation treés progressive de la muscovite;
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Figure: 34: Courbe dilatométrique des argiles a) ABD; b) ARD
v au-dela de 573°C, les deux échantillons d’argile subissent encore un retrait
relativement faible et continu entre 600°C et 900°C. Au seuil de 990°C pour ARD et 1000°C
pour ABD, le retrait est accentué. Ces retraits font suite au réarrangement du systeme aprés la
déshydroxylation et se prolonge puisque la deshydroxylation de la muscovite se termine autour
de 1000°C ;
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v au-dela de 1000°C, un retrait notable s'amorce de maniére modérée et devient
important jusqu’aux environs de 1200°C. Il traduit la densification principale, mettant en
évidence le processus de réorganisation structurelle qui est marqué par le pic exothermique
visible sur les courbes ATD (Figure 25);

v pendant le refroidissement, un accident survient a 573°C, traduisant le
changement de volume corrélé a la transition réversible du quartz (quartz-p — quartz-a.).

Le retrait global est de 4,5% pour ABD et 3,8% pour ARD. Il est en accord avec la
I’indice de plasticité qui est de 25% pour ABD contre 23% pour ARD. C’est aussi I’effet de la
muscovite qui offre une plus grande fusibilité au matériau ABD avec une densification
conséquente (Jouenne, 2001, Lecomte Nana, 2004, Pialy, 2009). Les phénomeénes de frittage,
ainsi décrits se font a diverses vitesses représentées par les pics de densification des courbes de
laFigure 35a &b.

Les courbes de densification des deux matériaux sont similaires. La seule différence
étant les taux de densification qui donnent des vitesses plus ou moins intenses pour ABD que
pour ARD. Ce constat est corrélé avec la différence de composition minéralogique comme nous
I’avons discutée plus haut. En effet, la quantité de muscovite est plus élevée dans ABD; ce
minéral accentue la densification par la formation d’une phase liquide, conformément au
systéme ternaire SiO2-Al203-K20. Le role du quartz fin est a considérer également dans la
densification puisqu’il devient aussi réactif lors du processus.

v le pic 1 1ié a la vitesse de déshydroxylation de la kaolinite est situé a 580°C pour
ABD et 590°C pour ARD;

v le pic 2 situé vers 600°C traduit la vitesse de la transformation allotropique du
quartz-o. en quartz-f3;

v le pic 3 situé autour de 950°C pour ABD et 980°C pour ARD correspond a la
vitesse de déshydroxylation de la muscovite. Il est plus intense pour ABD en rapport a sa teneur
plus élevée en muscovite;

v le pic 4 situé autour de 1200°C correspond a la vitesse de réorganisation
structurale qui s’est traduit par un phénomene exothermique sur la courbe ATD (Figure 25) et
en concordance, ce pic est plus intense pour ARD comme I’est celui de ’ATD. En effet le
mélange des minéraux argileux déshydroxylés avec les minéraux non argileux identifiés
conduisant a la formation de phases silico-aluminées ainsi que le processus de frittage sont les
phenomenes les plus actifs. La densification pendant le frittage déclenche un effondrement

brusque qui est associé a I’augmentation de la densité et a 1’élimination des pores.
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Figure 35: Courbe de densification a) ABD; b) ARD
v le pic 5 autour de 600°C (refroidissement) correspond a la vitesse de la

transformation quartz-f en quartz-o.

En général, nous pouvons retenir que dans les deux cas les vitesses sont faibles a basse
température et s’accentuent avec son augmentation plus ou moins en rapport avec la teneur en
muscovite. Ce qui explique que le processus commence par un frittage en phase solide et se
poursuit par celui en phase liquide; on pourrait parler de grésification (Boch, 2001, Jouenne,
2001, Lecomte Nana, 2004). Par ailleurs, il est intéressant de constater que le retrait global dans
un cas comme dans 1’autre, est inférieur a 5% et peut se compter comme faible en comparaison
avec de nombreuses argiles (Djangang, 2007; Pialy, 2009). Ce faible retrait est une
caractéristique recherchée pour I'utilisation de ces argiles dans les formulations ou la stabilité

thermique est requise.
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111.2.7 Corrélations entre quelques caractéristiques et le comportement thermique
La Figure 36(a,b,c & d) illustre I’influence de la teneur en quartz et en muscovite ainsi
que I’indice de plasticité et de la température de cuisson sur le retrait li¢ au frittage des deux
argiles. Ces corrélations peuvent permettre de comprendre et de bien ajuster les formulations
céramiques dans lesquelles ces argiles interviennent. C’est aussi une base de simulation qui
peut servir a faire une programmation pour la gestion des parameétres dans les formulations,
notamment par la Méthodologie de Recherche Expérimentale (MRE) (Njoya, 2010; Gondanga,
2020).
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Figure 36: Corrélation entre propriétés et composition des argiles et leur comportement
thermique a) Effet du quartz b) effet I’indice de plasticité ; c) Effet de la teneur de Muscovite
d) effet de la température pour une composition mixte

i) Effet de 1a teneur du quartz et de I’indice de plasticité sur le retrait a la cuisson

On peut constater 1’effet décroissant de la teneur en quartz sur le retrait a la cuisson. Le
caractere dégraissant du quartz est ainsi mis en exergue. L’augmentation de sa teneur de 38%
contribue a réduire le retrait & la cuisson d’environ 16% comme 1’indique la Figure 36a. Le
méme constat est fait avec I’indice de plasticité des argiles dont la diminution de 8% réduit le
retrait de 15,6%. C’est en effet une tendance linéaire de la diminution du retrait ainsi que de

I’indice de plasticité lorsque le taux de quartz augmente. Des résultats similaires ont été obtenus
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par utilisation de la méthodologie de Recherche Expérimentale (Njoya, 2010, Gondanga,
2020). Ces résultats constituent un moyen d’ajustement du retrait par utilisation de la teneur de
ce minéral dit dégraissant. Ce qui permet ainsi d’optimiser ce parametre dans la chaine
technologique selon 1’objectif visé (Partyka et al, 20014 ; Salah et al, 2016).
i) Effet de la teneur de muscovite sur le retrait linéaire a la cuisson
Le retrait a la cuisson est une fonction croissante de la teneur en muscovite (Figure 36¢).
Ceci permet d’affirmer, dans une certaine mesure, que le retrait a la cuisson est en relation avec
la composition chimique. A 1’occurrence la proportion de potassium oxyde. Cette affirmation
se justifie par I’augmentation de la fusibilité du systéme lorsque la teneur en KO augmente
dans la matrice. Comme nous ’avons discutée plus haut, la quantité de muscovite est plus
élevée dans ABD. 1l est ainsi possible de prévoir I’évolution du retrait a la cuisson en se servant
de la composition chimique et/ou minéralogique des matériaux de départ. En effet, un écart de
7,2% en muscovite existe entre les argiles ABD et ARD; ce qui correspond a une augmentation
de 15,6% sur le retrait constaté pour ABD. Ce constat traduit une différence significative de
frittage entre les deux argiles qui peut étre attribué aux différences de compositions
minéralogiques qui constituent en outre un autre parametre d’optimisation pendant les
processus technologiques.
iii) Effet de la température sur le retrait a la cuisson pour un systéme mixte ABD-
ARD
La Figure 36d montre 1’évolution du retrait a la cuisson en fonction de la température.
On observe une progression linéaire du retrait jusqu’au voisinage 1000°C. La similarité de ce
comportement, du point de vue allure des courbes dans 1’intervalle 600 a 1000°C serait due a
I’identité typologique des phases minérales dans ces deux matériaux avec une prédominance
du taux de retrait pour ABD, conforme aux résultats de la dilatométrie (figure 34) et des
observations faites sur la Figure 36a. Cette prédominance de retrait pour ABD est aussi en
relation avec le taux plus élevé de muscovite comme il a été constaté a la Figure 36¢. Un autre
constat intéressant, est le comportement des deux matériaux a la température de 1173°C
correspondant & un retrait de 1,3%, point d’intersection pour les deux échantillons. Cette
température pourrait étre optimale pour une mixture des deux argiles ABD-ARD, avec un retrait
suffisamment plus faible par rapport a celui de chaque matériau pris individuellement. On en
déduit qu’une formulation obtenue par le mélange de ces deux argiles pourrait conduire a un

produit beaucoup plus performant en termes de stabilité dimensionnelle lors de la cuisson.
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111.3 CARACTERISTIQUES DES CERAMIQUES A BASE D’ARGILES

L’application des argiles de Débélé dans la composition céramique a été effectuée par

la formulation de deux séries d’éprouvettes, respectivement a base de ABD et de ARD.

111.3.1 Aspect, couleur et sonorité des produits de cuisson
Les photographies des plaquettes et pastilles céramiques cuites entre 700 et 1100 °C
sont présentées sur la Figure 37.

‘ 25°C 700°C 800°C 900°C 1000°C 1100°C

ABD

ARD

Figure 37: Aspect des éprouvettes avant et aprés cuisson

Ces produits ont tous un aspect lisse quel que soit la température de cuisson; ce qui
signifie qu’ils sont bien vitrifiés et moins poreux. Les produits a base de ABD le sont encore
davantage. Il faut rappeler que cet échantillon est celui qui a la plus forte teneur en muscovite,
minéral favorable a la fusibilité de la matiere de départ, conduisant a une densification du type
frittage visqueux.

Le son métallique des tessons a partir de 900°C qui devient de plus en plus aigiie indique
la densification croissante des éprouvettes. En effet, la sonorité traduit généralement la maturité
des tessons en liaison avec le degré de vitrification des matériaux au cours du chauffage (Wang
etal., 2016).

Concernant les colorations des tessons, les plaquettes de ABD ont une couleur blanche-
rosée (2,5YR 8/2) alors que celles de ARD ont une couleur rouge pale (L0R7/4). Pour ce dernier
cas, la coloration s’éclairci avec 1’¢lévation de la température et devient gris clair (7,5R8/1). La
coloration des éprouvettes est gouvernée par les teneurs en oxydes colorants TiO; et Fe2Oz du
départ. En effet, ABD contient une faible teneur en oxyde de fer (1,80%) contre 3,70% dans
ARD, leur teneur en TiO- est identique, ¢’est dire que la différence des colorations est le fait de
I’oxyde de fer responsable de la couleur rouge pale des plaquettes de ARD apres cuisson.

La coloration d’une céramique est un paramétre important car elle permet de définir le

domaine d’utilisation le plus approprié. En effet, certains domaines exigent des couleurs bien
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indiquées. Rouge pour les briques et tuiles, blanche (donc modifiable) pour la céramique fine

comme la porcelaine et ses dérivés, etc (Lefort, 2014).

111.3.2 Propriétés physiques des éprouvettes céramiques

L’évolution de la masse volumique apparente, du taux d’absorption d’eau, de la porosité
ouverte et de la résistance mécanique a la flexion des produits en fonction de la température de
traitement thermique est illustrée par la Figure 38 (a, b, ¢ & d).

1) Masse volumique apparente

Il apparait sur la Figure 38a que la masse volumique apparente augmente avec
1’élévation de la température de cuisson. Sa valeur varie de 2,1 & 2,5 g/cm?® entre 700 et 1100°C
pour les céramiques a base de ABD alors qu’elle est beaucoup plus faible pour les éprouvettes
a base de ARD: de 1,5 a 1,9 g/cm® L’augmentation de pa avec la température est une
conséquence évidente liee aux transformations des phases structurales initiales dont les
comportements sont diversifiés en fonction de leur nature et beaucoup plus de leur teneur. En
effet, les analyses chimiques et minéralogiques ont permis d’identifier les mémes phases
argileuses et presque les mémes pour les non argileuses dans les deux matériaux. Au cours du
traitement thermique, il y a frittage des phases argileuses qui s’accompagne par la densification.
Les deux matériaux ayant presque la méme quantité de la kaolinite, la différence ne peut étre
issue que de la muscovite dont la teneur est plus élevée dans ABD et du quartz fin. 1l a été dit
plus haut que la muscovite est un agent vitrifiant; ce qui explique les plus grandes valeurs de la
masse volumique apparente dans les produits a base de ABD comparée a celles de ARD. Pour
ce qui est du quartz, il joue un double rdle: I’un d’agent dégraissant et I’autre de contribution
additionnelle au frittage due a la finesse de ses particules.

Cependant, cette portion de particules fines qui aurait une densification additionnelle est
plus élevée dans ABD (Tableau VIII). La dissolution progressive des oxydes alcalins et
alcalino-terreux, malgré leur faible teneur dans nos matériaux, s’ajoute pour favoriser le
rapprochement des particules au fur et a mesure que la température augmente. Ce qui aboutit a
une plus grande densification.

La Figure 38b montre une diminution du taux d’absorption d’eau avec 1’augmentation
de la température de cuisson. Cette diminution est due a la densification qui accompagne le
phénomeéne de frittage. Elle se traduit par 1’ajustement structural lié aussi bien au départ
progressif des phases initiales et 1’apparition des nouvelles qu’avec le changement de

I’encombrement stérique du fait que les diverses phases n’ont pas la méme forme.
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Figure 38: Evolution des propriétés physiques en fonction de la température de cuisson.

i) Taux d’absorption d’eau

En effet, méme en cas de phase identique, la quantité varie d’un type de produit a I’autre
puisque les transformations structurales sont aussi fonction des interactions entre les phases en
présence. On peut également constater que les valeurs du taux d’absorption d’eau sont moins
élevées dans les produits a base de ABD. Soit de 12,7% (700°C) a 8,6% (1100°C), comparées
a celles de de produits de type ARD. Soit de 17,4% (700°C) a 11,7% (1100°C). Ce qui est
corrélé a I’évolution de la masse volumique apparente puisque la densification entraine aussi la
diminution des pores. Le taux d’absorption d’eau étant un parameétre de classification il permet
de définir les domaines d’utilisation des matériaux. Selon les normes brésiliennes et indiennes:
si W > 25%, 1’argile est appropriée pour la fabrication des réfractaires, si 20% < W < 25%,
’argile est indiquée pour la fabrication des carreaux pour revétement et si W < 20%, I’argile
est appropriée pour la fabrication des produits moins poreux comme les tuiles et les céramiques
vitrifiées. Ce qui est le cas des deux argiles ABD et ARD (Dondi et al., 2001; Artigas et al.,
2005; Djangang, 2007).

iii) Porosité ouverte
La Figure 38c montre que la porosité ouverte diminue avec 1’augmentation de la

température de cuisson pour les deux matériaux. Elle va de 24,8 a 10,7% pour ABD et de 34 a
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14,7% pour ARD entre 700 et 1100°C. Toutefois, le taux de diminution reste Iéger du début du
chauffage jusqu’a la température de 900°C ou les valeurs vont de 24,8 a 22,8% et de 34 &4 31,2%
respectivement pour ABD et ARD. Au-dela de cette température, la diminution devient plus
importante: 22,8 a 10,7% pour ABD et de 31,2 a 14,7% pour ARD (entre 900 et 1100°C). En
effet, la porosité ouverte est liée a la quantité des pores ouverts, c’est-a-dire ceux dans le
matériau qui communiquent avec 1’extérieur. Avec la température, il y a formation du flux
visqueux a partir de la decomposition des aluminosilicates (kaolinite, gibbsite, muscovite)
accélérée par les impuretés alcalines et alcalino-terreux qui induisent un maximum de
densification en liant les particules par attraction capillaire. On parle ainsi du phénomene de la
coalescence (Kingery et al., 1976; Jouenne, 2001; Lecomte Nana, 2004;Djangang, 2007). Il
s’agit donc de la vitrification, c’est dire que le matériau devient de plus en plus vitrifié¢ lorsque
la température de cuisson augmente. Ce phénomene peut étre accentué par la présence des
oxydes comme le potassium oxyde (K20), de la muscovite sans omettre la contribution
additionnelle du quartz fin. L’ensemble de toutes ces contributions favorise I’élimination
progressive des pores; on parle de colmatage graduel par densification. Ce phénomeéne reste
alors relativement faible jusqu’au voisinage de 900°C et s’accentue au-deld, compte tenu du
stade de frittage qui peut étre considéré comme un frittage en phase liquide (Figures 34 et 35).
Cette faible variation de la porosité dans cet intervalle de température est fonction de la
reconversion des produits issus du frittage qui reste faible jusqu’au voisinage de 980 °C tel qu’il
a été observé a la Figure 35.
iv) Résistance mécanique a la flexion

L’évolution de la résistance mécanique a la flexion (Figure 38d) est marquée par un
accroissement avec la température de cuisson. Les valeurs de résistance sont plus élevées pour
les produits de type ABD que pour ceux de type ARD. Elles varient de 7,2 a 20,1 MPa pour
ABD et de 5,3 a 14,8 MPa pour ARD. Le taux d’accroissement reste relativement faible jusqu’a
900°C; comparativement, une augmentation rapide est constatée au-dela de cette température.
Les valeurs obtenues en fin de compte sont de 1’ordre de 20 MPa pour les céramiques de type
ABD et de 15 MPa pour celles de type ARD. Ce sont en effet, des valeurs respectivement
supérieures et égale a la valeur limite de résistance mécanique a la flexion fixée par la norme
EN100 relative a certains produits vitrifiés (AF EN, 1982; Baccour-Zghal et al, 2011).
L’interprétation qui peut étre donnée est que la résistance mécanique est 1’un des parameétres
d’évaluation de la densification globale obtenue apres le refroidissement total du produit.
Comme déja discuté précédemment avec les autres parametres de densification, elle est fonction

de la jointure et de 1’assemblage structural des phases présentes dans le produit. Le flux
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visqueux issu de la transformation des phases aluminosilicates y compris de celui du frittage
additionnel du quartz joue un réle prépondérant. En effet, sa viscosité qui peut étre plus ou
moins élevée influence la microstructure du produit. On observe parfois une hétérogénéité
structurale due a la diversité des phases. Mais aussi a leur morphologie. C’est-a-dire la
distribution ou la répartition de toutes les phases aussi bien cristallines que semi-amorphes. On
peut aboutir a une microstructure qui laisse moins de zones défectueuses (joints de grains, phase
isolée) au profit d’une structure interconnectée qui peut ainsi résister aux sollicitations
mécaniques. Le réseau obtenu est fonction des phases minéralogiques et de leur quantité de
départ qui, dans le cas des argiles ABD et ARD ne sont pas du tout identiques en termes de
quantité; ce qui explique la différence entre les résistances mécaniques des produits. Toutefois,
les valeurs obtenues confirment le caractere fusibles des deux argiles et leur application dans

les compositions de céramique vitrifiée.

111.3.3 Phases structurales par spectrométrie infrarouge
Les spectres IRTF des céramiques obtenues apres traitement thermique (entre 700 et

1100) sont présentés sur la Figure 39. Sur ces spectres, on constate 1’absence des bandes
d’absorptions 3690, 3650 et 3620 cm™ due au départ des groupements hydroxyles observés sur
les spectres des matériaux bruts (Figure 24). En effet lors du traitement thermique, les phases
minérales ayant ces groupements ont subi des transformations thermiques structurales avec
perte de masse associée a leur départ tel que décrits avec les analyses thermiques ATG/ATD
des matériaux de départ (Figures 25 et 26). En outre, les spectres des produits de cuisson ont
des allures similaires pour les deux échantillons et pour toutes les températures de cuisson. En
conséquence, les bandes d’absorption visibles sur les spectres IRTF des céramiques (Figure
39a & b) peuvent étre résumées comme suit:

v les bandes d’absorption vers 980 et 1025 cm™ pour ABD et vers 995 et 1000 cm-
! pour ARD sont assignées a la vibration d’¢longation symétrique et asymétrique des liaisons
Si-O-Al et Si-O-Si des aluminosilicates ayant perdues leur eau de structure et méme de la silice
amorphe (Farmer, 1988);

v les bandes a 740 cm™ et 705 cm™ (série ABD) et celles de 800 cm™ et 705 cm™?
(serie ARD) sont attribuées a la déformation des liaisons Si-O-Si, Si-O-Al et Si-Al (Bich.,
2005, Mohamad et al, 2005);

v les bandes d’absorptions a 450 cm™ pour les produits de ABD et ARD
correspondent aux vibrations des liaisons Fe-O et Ti-O. Ces bandes confirment 1’existence de

I’anatase et de I’hématite (Fysh et Fredericks, 1983, Gruji¢-Brojcin et al, 2006).
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Figure 39: Spectres IRTF des céramiques apres traitement thermique ; a) céramiques a
base de ABD, b) céramiques a base ARD

111.4 CARACTERISTIQUES DE LA BAUXITE

111.4.1 Composition chimique
La composition chimique de I'échantillon de bauxite est présentée dans le Tableau XV.
La bauxite en étude contient 46,06% de Al2Osz; 23,80% de Fe203; 1,74% de SiO> et de

TiO2 et a une perte au feu de 25,60%. Il s’agit de la composition typique des bauxites
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latéritiques, comme 1’ont rapporté certaines études sur les bauxites de diverses origines
(Mamedov et al., 2010; Njoya et al, 2017; Sidibé et Yalcin, 2019). Sa teneur remarquable en
oxyde de fer justifie sa coloration rouge (2,5YR4/8) et confirme sa nature latéritique. Cette
composition est par ailleurs proche de celles des bauxites indiquées pour la fabrication des
ciments réfractaires: de 45 a 60% en masse d’alumine, jusqu’a 25% en masse d’oxyde de fer et
moins de 5% en masse de silice (Le Chatelier, 1916; Brewster et al., 1993; Poirier, 2011;
Tchamba et al, 20014).

Tableau XV: Composition chimique de 1’échantillon de bauxite brute

Oxydes Al,0; Fe03 SiOz TiO, CaO P20s Cr03 SOs; MgO NaO KO LOI Total

Teneur (%) 46,06 2380 1,74 1,74 0,06 006 018 0,09 <0,01 <0,01 25,60 99,36

111.4.2 Composition minéralogique
)} Phases structurales par diffraction des rayons
Le diffractogramme de DRX de I’échantillon de bauxite de la Figure 40, indique les
phases minérales suivantes:
v la gibbsite (AI(OH)3) (PDF N°33-18) de pics: 4,85; 4,37; 4,32; 3,36; 2,38; 2,25;
2,05; 1,99; 1,80; 1,75 A;
v 1’hématite (Fe,03) (PDF N°33-664) de pics: 3,68; 2,70; 2,50; 1,84; 1,69;1,49 A;
v le quartz (SiO2) (PDF N°89-8934) de pics: 4,26; 3,34; 2,46 et 2,13A;
v I’anatase (TiO2) (PDF N°21-1272) de pics: 3,52; 1,89; 1,67; 1,48; 1,36 A.

G
Q A: anatase:TiO: (PDF 21-1272)
G H: hématite: Fe:03 (PDF 33-664)
| G: gibbsite: Al (OH)3 (PDF 33-18)
16000 Q Q: quartz SiO: (PDF 89-8934)
G
)
£
g
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206(%)

Figure 40: Diffractogramme de I’échantillon de bauxite
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On peut en déduire que la gibbsite est alors le seul minéral contenant de I’aluminium
oxyde; en conséquence, un calcul effectué a partir de la composition chimique donne une teneur
en gibbsite de 70,50%.

i) Phases structurales par spectrométrie infrarouge

La Figure 41 presente les spectres d’analyse a I’'IRTF de 1’échantillon de bauxite et son
produit de calcination a 600°C. Le spectre de I’échantillon brut comporte quatre régions
principales de bandes d’absorption. Ce sont les bandes consécutives observées a 3620, 3526,
3449 et 3375 cm™; celles a 1200 et 900 cm™® ; puis a 1020 et 960 cm™ et enfin les bandes a 800,
750 et 550 cm™ qui sont toutes propres aux vibrations d’élongation du groupe Al-OH de la
gibbsite (Jodin, 2004; Ruan, 2005; Pannirselvam et al., 2010; Njoya et al., 2017).

Certaines bandes a 500, 470 et 390 cm!, apparaissent et indiquent 1’absorption de la
liaison Si-O et Si-O-Si du quartz ainsi que celles de Fe-O de I’hématite. Ces derniéres sont
également mises en évidence sur le spectre du matériau calciné a 600°C et sont d’ailleurs les
seules; car celles liees aux hydroxyles ont disparu suite a la transformation thermique de la
gibbsite (Ruan, 2005; Njoya et al., 2017).

BDc
—_ At
[1+] ,_,_J-—H
= VlAl-OH)
b VlAIOH) § _8g
g ! 1 ]
2 g g
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Figure 41: Spectres IRTF de I’échantillon de bauxite brute (BD) et calcinée (BDc)
iii) Thermogrammes ATD/ATG

Les thermogrammes d’ATD/ATG (Figure 42) de I’échantillon de bauxite présente

quatre (04) phénomenes thermiques matérialisés par:
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v un pic endothermique aux environs de 63°C, associé a une faible perte de masse
(0,5%), correspondant au départ de 1’eau d’hydratation contenue dans le matériau;

v un important pic endothermique autour de 311°C, attribuable a la
déshydroxylation principale de la gibbsite (Kloprogge et al., 2002) pour former la boehmite.
Phénomene qui se traduit sur le thermogramme ATG par une inflexion de la pente. Ce pic est
suivi d’un crochet endothermique observé au voisinage de 380°C, correspondant a la formation
de la boehmite (Kloprogge et al., 2002). Ce phénomene est traduit par 1’équation 43 et donne
une perte de masse de 24% correspondant a 69,50% de gibbsite contre 70,50% donné par les
calculs sur la base de 1’analyse chimique.

Al(OH)s —  AIO(OH) + H.0 (43)

Notons par ailleurs que cette déshydroxylation s’est terminée a 380°C, température
généralement observée pour les gibbsites bien cristallisées (Tchamba et al., 2008; Kloprogge
et al., 2002);

v un dernier pic endothermique moins prononcé est observé autour de 520°C; il
correspond a la conversion de la boehmite en alumine-y (Tchamba et al., 2008; Yusiharni et al,
2012; Damigos, 2013; Karouia, 2014). Les données de la littérature font état de la complexité
du mécanisme de la transformation de la boehmite en alumine-y et la difficulté liée a la
représentativité du processus par une simple réaction chimique (Karouia, 2014). Néanmoins,

la transformation peut étre représentée par 1’équation 44:

2AI0(0OH) — v-Al203 + H20 (44)
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Figure 42: Courbe ATD/ATG de I’échantillon de bauxite
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iv) Composition semi-quantitative

La composition semi-quantitative obtenue a partir des informations fournies par les
analyses chimiques et thermiques, en tenant compte des observations faites sur la DRX, est
consignée dans le Tableau XVI.

Tableau XVI: Composition minéralogique de I’échantillon de bauxite BD

Phases Gibbsite Hématite  Quartz Anatase Total
% 69,50 23,80 1,74 1,74 96,78

Au regard de cette composition, le matériau BD est constitué de 69,50% de gibbsite,
23,80% d'hématite, 1,74% de quartz et d'anatase. La quantité de gibbsite obtenue par calcul a
partir des données FRX (70,5%) est tres proche de celle obtenue a partir de la courbe ATG
(Figure 42); la différence entre les deux proportions (1%) refléte la bonne corrélation entre les
deux méthodes utilisées pour évaluer la teneur en gibbsite. Cette plage de composition indique
que la bauxite étudiée est une bauxite de classe 2. C’est-a-dire qu’elle contient moins de 80%
de gibbsite et plus de 20% d'hématite (Tchamba et al., 2008a; 2011b). Ce qui permet de prévoir
les proportions dans la formulation en cas de mélanges comme les additions minérales dans le
ciment hydraulique, la formulation de ciment géopolymere, les compositions céramiques et
réfractaires (Lapoujade et Le Mat, 1986; Djangang, 2007; Tchamba et al., 2008a; 2010b,
Djangang et al, 2015).

111.4.3 Comportement thermique par analyse dilatométrique

Les transformations que subit I'échantillon de bauxite en étude jusqu'a 1200°C ainsi que
leurs vitesses sont illustrées sur la Figure 43 a & b:

v a partir de la température ambiante, on observe une dilatation progressive jusqu'a
470°C; ce qui est lié a l'activation du systéeme par le chauffage. De maniere consécutive, on
observe un retrait relatif a la déshydroxylation de la gibbsite avec une vitesse traduite par le pic
1a530°C sur la Figure 43b;

v une petite dilatation se produit a 580°C, correspondant a I'expansion du volume
des grains de quartz pendant la transformation polymorphique du quartz-o. — quartz-f (pic 2).
Le phénoméne étant réversible, I’inverse se produit pendant le refroidissement. Une réduction
du volume des grains de quartz est observee a la méme température (pic 5 de la Figure 43Db);

de 600°C a 977°C, la densification se produit et s'accentue avec un faible retrait qui se
traduit par une vitesse d’intensité moyenne (pic 3) autour de 977°C. En effet, la perte d’eau de

cristallisation des hydrates d’alumines de départ conduit a la formation des alumines de
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transition de types khi, éta ou gamma. La transformation de ces phases intermédiaires en
alumines alpha ou corindon est accompagnée d’une densification élevée a partir de 1000°C
(Ryshkewitch, 1960; Wilhelm, 1966; Aliprandi, 1996, Tal et al, 2006);
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Figure 43: Courbe dilatométrique (a) et Courbe de densification (b) de bauxite

v au-dessus de 1000°C, il se produit un retrait plus important, probablement liée a
la finesse des particules d’alumine et corrélé avec une grande vitesse traduite par un pic intense
(pic 4) a 1190°C. 1l est plus probablement lié a la transformation progressive de I'hydroxyde
d'aluminium en phases d'alumine de transition. A ce stade, il se produit une augmentation du
degré de cristallinité des phases (Pannirselvam et al., 2010; Tchamba et al., 2011).

L’ensemble des observations précédentes permet de conclure que le cycle thermique de
I’échantillon BD est essentiellement caractérisé par la decomposition de la gibbsite. La
transformation thermique globale de I'échantillon a 1200°C conduit & un retrait linéaire total de
3,2%. Cette valeur relativement faible indique que la bauxite étudiée est adaptée pour des
applications spécifiques nécessitant une stabilité dimensionnelle.
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111.4.4 Caracteristiques physiques de la poudre de bauxite
Des essais ont été effectués sur la poudre de bauxite (BD) obtenue par broyage et
tamisage avec passage intégral @ 80 um. C’est elle qui servira d’additif minéral dans la
formulation du ciment alternatif.
)] Distribution granulométrique
La distribution de la taille des particules du matériau, représentée sur la Figure 44,

montre que BD contient environ 25% de particules de diamétres inférieurs a 2 pum.
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Figure 44: Courbe granulométrique de I’échantillon de bauxite
C’est en effet une large distribution de taille de particules qui inclue celle des particules
de la gibbsite dont le diamétre varie entre 2 et 4 um (Schellmann, 1994; Abzalov et al., 2014).
Une telle distribution constitue un avantage en cas de formulation, compte tenu du fait qu’elle
contribue a la formation de I’hétérogénéité structurale, socle d’une résistance et de stabilité
mécaniques.

i) Masse volumique absolue et surface spécifique

La poudre de bauxite a une masse volumique absolue de 2,66 g/cm®. Ce résultat est
conforme a ceux trouvés dans la littérature mais légérement supérieur a la densité théorique
d’une gibbsite pure qui est de 2,42 g/cm? (Jastrzebski, 1977; Callister, 1997; Djangang, 2007).
Comparée aux travaux antérieurs, la masse volumique absolue de BD est similaire a celles
obtenues sur des échantillons de bauxite de certaines localités du Cameroun dont les valeurs
évoluent entre 2,95 et 3,17 g/cm® (Tchamba et al., 2014, Njoya, 2017).

La surface spécifique est de 3,60 m?/g pour BD et 4,32 m?/g pour BDc, I’échantillon
traité thermiquement a 600°C. Le traitement thermique a donc favorisé 1’accroissement de la
surface spécifique; ce qui constitue un avantage quant a la réactivité du matériau dans la matrice
cimentaire (Bitar, 2016).
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iii) Contenue en phase amorphe

Evaluée dans les mémes conditions que les matériaux argileux, la quantité de phase
amorphe dans I’échantillon de bauxite brute et calcinée est de 30,8% et 51,2%
respectivement. La calcination du matériau & 600°C a favorisé un accroissement de TA de
66,3%. Ce constat permet de prévoir une plus grande réactivité du matériau dans la matrice

cimentaire apres calcination (Bulteel et al., 2002; Diaz et al., 2010, Baenla et al., 2019).

111.4.5 Pouzzolanicité
)] Selon la composition chimique
Au regard des résultats de 1’analyse chimique (Tableau XV), la somme (%Al>Os+
%SiO2+ %Fe203) est de 71,6%. Cette valeur est supérieure a la limite définie par la norme
ASTM C 618-08. L’échantillon de bauxite satisfait ainsi a 1’une des trois principales conditions
de pouzzolanicité (Benezet et Benhassaine, 1999; Djangang et al., 2015). Les deux autres étant
I’indice d’activité mécanique et I’aptitude du matériau a fixer la portlandite.
i) indice de pouzzolanicité par Essai Chapelle Modifié
Les résultats de I’Essai Chapelle Modifié (ECM) obtenus sur BD ainsi que son produit
de calcination a 600°C (BDc) sont présentés dans le Tableau XVII.
Tableau XVII: Masse de Ca(OH) fixée par gramme d’échantillon

Echantillon BD BDc Limite standard
CH fixé (mg/g) 748 999,9 700
Les masses de portlandite (CH) fixées sont de 748 mg pour BD et 999,9 mg pour BDc

par gramme d’échantillon. Ces valeurs sont au-dessus de la valeur limite de 700 mg/g de CH
fixé, ce qui montre qu’ils sont tous deux des matériaux pouzzolaniques (Ferraz et al., 2015;
Yuanyuan et al, 2017; Tchamo et al., 2020). En outre, la calcination du matériau améliore
nettement I’activité pouzzolanique qui augmente de 33,7%. Cette amélioration observée est en
bonne corrélation avec le taux de phase amorphe au sein du matériau qui s’accroit de 66,3%.
Cet accroissement de taux de phase amorphe et de I’activité pouzzolanique traduit 1’effet
bénéfique de la calcination du matériau soumis a 1’étude.
iii) Indice d’activité mécanique

L’indice d’activité mécanique est de 71% pour la bauxite brute et 73% pour la bauxite
calcinée a 600°C. Ces valeurs sont proches 1’'une de I’autre et sont similaires a celle de la plupart
des matériaux cimentaires rapportés dans la littérature (Kazi et al., 2011; Savadogo et al., 2015;
Tchamo et al., 2020). De plus, I’indice d’activité mécanique qui est le rapport entre les

résistances mécaniques a la compression du ciment témoin (100% ciment portland) et du
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mélange de 20% du matériau en étude + 80% du ciment portland, doit étre supérieur a 67% a
28 jours pour un matériau pouzzolanique (Donatello et al., 2010). Par ailleurs, la Figure 45
montre que le rapport des résistances mécaniques, élevé aux jeunes &ges, tend a diminuer
jusqu’au 45°™ jour.

90 -
BBD @BDc

78

60 -

30 +

Indice d'activité pouzzolanique (%)

Période (jours)
Figure 45: Evolution de l'indice d'activité mécanique avec 1’age

Au 90°™ jour, I’écart entre les valeurs pour les deux séries devient plus important, 59%
pour la serie BD et 78% pour BDc. La tendance de décroissance est maintenue pour le cas de
la bauxite brute alors qu’elle s’inverse dans le cas de la bauxite calcinée. Le rapport remonte de
68% (45°™ jour) & 78% (90°™ jour), mais reste toutefois inferieure & la valeur au jeune age (7™
jour). En général, le traitement thermique améliore 1’activité mécanique méme si les écarts ne
sont pas trés significatifs, il se pourrait toutefois qu’avec le temps, la différence soit plus
remarquable.

L’ensemble des résultats d’analyse effectuée sur la poudre de bauxite et son produit de
calcination a 600°C, c’est -a-dire le taux de phase amorphe, 1’évaluation de la pouzzolanicité
(Essai Chapelle Modifié, indice d’activité mécanique) ainsi que la surface spécifique peut étre
amélioré par la température. Ceci s’illustre bien sur la Figure 46 qui démontre 1’augmentation
des propriétés susmentionnées avec la température.

En effet, avec la calcination de la bauxite a 600°C, il y a augmentation de la teneur en
phase amorphe (TA) de plus de 66%, de la masse de CH fixée d’environ 34%, de l'indice
d’activité mécanique (I) de prés de 3% et de la surface specifique qui augmente de 20%. Le
traitement thermique a permis de rehausser I’activité pouzzolanique de I’échantillon de bauxite
étudié qui était déja significative. On peut en déduire que cette bauxite est un matériau

intéressant pour remplacer partiellement le ciment Portland dans la formulation des mortiers et
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bétons. Il peut également étre utilisé dans des formulations de géopolymeéres qui nécessitent des

especes d’aluminosilicate réactives.

(b)

s v [=2]

s & 9

o [=] (=]
1

w
o
o

N
o
o

Taux de phase amorphe (%)

=
o
o

BD BDc BD Echantillons BDc
Echantillons

73,0 -

(d)

~
N
o
=Y
1

Indice d'activité mécanique (%)
g
=}

Surface spécifique (m2/g)

70,0

N

BD i BDc BD
Echantillons Echantillons ¢

Figure 46: Effet de la température sur les paramétres physicochimiques de la bauxite

111.5 PROPRIETES DES MORTIERS HYDRAULIQUES OBTENUS PAR
SUBSTITUTION DU CIMENT PAR LA BAUXITE

I11.5.1 Caractéristiques des mortiers a I’état frais
i) Consistance et ouvrabilité

L’évolution de la consistance des mortiers pendant leur préparation est illustrée par les
histogrammes de la Figure 47. En comparaison avec le mortier témoin qui a un ratio massique
eau/ciment (E/C) de 0,5, on constate que les mortiers avec 1’ajout de bauxite brute (BD), garde
la valeur de 0,58 quel que soit le taux de substitution du ciment dans le mélange. Par contre
dans le cas de la bauxite calcinée, ce rapport croit avec le taux de substitution du ciment. 1l varie
de 0,58 a 0,66 pour une substitution allant de 5 a 25% en masse du ciment. De ces ratios, il
ressort que les mortiers de ciment avec 1’ajout de la bauxite demandent plus d’eau pour obtenir
une consistance normale. Bien que le sable utilisé comme agrégat soit également un élément
d’influence sur le ratio eau/ciment, il ne peut étre cité dans le présent cas, car sa teneur est

identique dans tous les mortiers formulés. Ainsi, les variations observées sont donc considérees
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comme effet de la réactivité de 1’additif minéral. C’est—a—dire la bauxite brute ou calcinée
puisque la prise et le durcissement du mortier est fonction de la réaction chimique du ciment
avec 1’eau, réaction communément appelée hydratation. La forte demande en eau peut alors étre
considérée comme un indicateur de la réactivité élevée du liant et par conséquent, de la
performance élevée des produits a obtenir.

La présence de la bauxite augmente la capacité d’hydratation du ciment hybride. En
effet, cette bauxite contient principalement de 1’alumine, qui est I’'un des deux principaux
composants avec la silice, impliqués dans la formation de gel C-(A)-S-H pendant I’hydratation.
Il est donc évident que la bauxite calcinée qui fournit I’alumine activée favorise davantage la
réactivité de la mixture en comparaison a la bauxite brute. Le caractére activé plus élevé de
I’alumine dans la poudre de bauxite calcinée est lié, comme déja discutée dans le paragraphe
8111.4.5, entres autres a son taux de phase amorphe et sa surface spécifique plus élevés (51,2%
et 4,32 m?/g) par rapport a ceux de la poudre de bauxite brute (30,8% et 3,6 m?/g).

Le fait que le rapport massique E/C des mortiers hybrides soit supérieur a celui du
mortier de contréle, indique que I’inclusion de large particules de bauxite dans le ciment,
considérées plus petites nécessite de quantité d’eau plus élevée (Nelfia, et al., 2013; Laoufi et
al., 2016). Ceci est d’autant plus que la demande en eau pour la formulation du mortier est aussi

importante que 1’est I’activité pouzzolanique qui est I'une des activités typiques des ciments.
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Figure 47: Consistance des différents mortiers a leur préparation, MN (mortier de référence),
MBD (mortier avec BD), MBDc (mortier avec BDc)
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En somme, la substitution du ciment Portland (CEM 11 42.5) par la poudre de bauxite
(BD et BDc) a entrainé une augmentation significative de la consistance de la pate et la
diminution de I’ouvrabilité. En effet, il a été rapporté par Bordy et collaborateurs que,
lorsqu’une quantit¢ donnée d’additif minéral vient remplacer une méme quantité de ciment
dans un mortier, la surface a mouiller du mélange se trouve modifiée. Il y a alors une
modification significative de la consistance (Bordy et al., 2017). Par ailleurs, 1’augmentation
du rapport E/C des hybrides formulés constitue un avantage quant a la durabilité des mortiers
obtenus. Sur cette base, le rapport massique E/C élevé est un avantage du point de vue de la
durabilité, tandis qu’inversement, un faible rapport E/C provoque souvent 1’autodessiccation,
ce qui entraine 1’apparition des fissures sur les matériaux (Scrivener, 2005).

i) Temps de prise des pates

L’ évolution du temps de prise en fonction du degré de substitution est illustrée par les
histogrammes (a & b) de la Figure 48. Comparés au mortier témoin, les temps de prise
diminuent avec lI'augmentation de la quantité d'additif, pour les deux séries, mais la réduction
est plus significative dans le cas de la bauxite calcinée. On peut donc admettre que l'ajout de
bauxite, soit a I'état brut ou a 1’état calciné, a tendance a accélérer le processus de prise des
ciments hybrides. Cet effet peut s'expliquer par la présence de 1’aluminium oxyde qui, en
général est le composant qui est responsable de la prise du ciment alors que la silice, son pair
contrdle la résistance mécanique (Ribeiro et al., 2013; Tchamo et al., 2020).

On peut remarquer que la diminution des temps de prise, initial et final, est en accord
avec l'augmentation du ratio massique eau/ciment discuté ci-dessus. Lorsque la quantité
d'additif augmente, la quantité d'alumine augmente naturellement, la quantité relative d'eau
pour assurer la mouillabilité du mélange augmente également et le processus de durcissement
s'accélere. Ceci est dd au fait qu'une partie de I'eau est utilisée pour la mouillabilité des especes
d'alumine entrant ainsi en compétition avec le ciment, et le reste, disponible pour la
combinaison avec les particules de ciment est donc consommée rapidement (Ribeiro et al.,
2011a; 2013b; Bouderbala & Makhdoumi, 2019). En conséquence, cela provoque la
diminution du temps de prise, I'accélération du processus d'hydratation et la diminution de
I'ouvrabilité comme le montre la Figure 47 (plus la consistance est grande, plus 1’ouvrabilité
est faible). En supposant que pour chaque paramétre et en comparaison avec la bauxite brute,
I'effet est plus intense dans le cas de la bauxite calcinée en raison de son caractere activé. Les
deux additifs, bauxite brute et bauxite calcinée, peuvent cependant étre tous deux classés

comme des additifs minéraux chimiquement actifs puisqu'ils réduisent I'ouvrabilité et le temps
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de prise en accord avec certains auteurs (Khokhar et al., 2007; Khan et al, 2014; Deboucha et

al, 2017).
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Figure 48: Evolution du temps de prise des mortiers en fonction du pourcentage de bauxite

brute (a) et calcinée (b).

111.5.2 Caractéristiques des mortiers a I’état durci

)] Aspect des éprouvettes

Les photographies des deux séries de mortiers formulés par substitution (15 et 25% en

masse) du ciment portland CEM 11 42.5R, d’une part par la poudre de bauxite brute et d’autre

part, par la poudre de bauxite calcinée a 600°C sont présentées sur la Figure 49.
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Figure 49: Aspect des différentes éprouvettes de mortier a base de bauxite

En comparaison avec les éprouvettes du mortier de référence avec 100% de ciment qui
ont une coloration grise (2,5YR4/1), celles des mortiers avec les ciments hybrides ont une
coloration brun rougeéatre (2,5YR3/3) pour MBD et rouge (2,5YR3/6) pour MBDc. Ces
colorations sont probablement liées a la présence de 1’hématite dont la teneur initiale dans la
bauxite de départ est de 23,80%. L’aspect des éprouvettes des mortiers MBD et MBDc semble
plus homogéne comparé a celui du mortier MN avec des pores visibles a la surface des
éprouvettes.

)} Caractéristiques physiques

Dans ce paragraphe, sont présentées les propriétés des éprouvettes des mortiers durcis a
différents ages et en fonction du taux de substitution du ciment. Ce sont le retrait linéaire, la
masse volumique apparente, la porosité ouverte, le taux d’absorption d’eau et la résistance
mécanique a la compression a 7, 28, 45 et 90 jours.

+» Retrait linaire des éprouvettes de mortier

L’évolution du retrait linéaire des éprouvettes des mortiers élaborés, dans les deux
séries, est illustrée par les Figure 50 (a & b).

En général, le retrait linéaire augmente avec I'dge aussi bien avec la bauxite brute
qu’avec la bauxite calcinée. Mais dans le premier cas, la diminution du retrait est systématique
avec l'augmentation de la quantité de bauxite (Figure 50a). Par contre, dans le second cas, une
augmentation du retrait est observée pour I’hybride a 5% en masse d'additif par rapport au
mortier de référence, puis est suivie par une diminution avec I'augmentation de la quantité de
bauxite calcinée pour tous les autres hybrides entre 7 et 28 jours; alors qu’entre 45 et 90 jours,
ces hybrides présentent le méme retrait linéaire que le mortier de référence quel que soit la
quantité de bauxite calcinée ajoutée. En plus, les valeurs sont plus faibles dans les mortiers a
base de bauxite brute que dans le mortier témoin.
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Figure 50: Evolution du retrait linéaire en fonction du pourcentage de bauxite brute (a) et
calcinée (b).

Le retrait linéaire est une réduction des dimensions de la structure liée a la surface
capillaire. 1l est consécutif au départ de I'eau libre de I'humidité et aux transformations
physicochimiques survenues dans le systeme (Ghosh & Tran, 2015; Savadogo, 2017; Kabre et
al., 2018). Puisque ces transformations sont principalement celles liées a I'hydratation qui
consomme continuellement de I'eau et du ciment pour aboutir a la formation de nouvelles
phases, on peut conclure que le retrait est lié a la force de liaison de I'eau dans les phases
hydratées. Les liaisons faibles conduisent évidemment a un retrait élevé. Méme s'il est

théoriquement admis que ces nouvelles phases occupent presque le méme volume que le liant
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et I'eau d'origine, l'occurrence d'un réajustement structurel demeure en raison du probable
encombrement stérique. De plus, I'une des phases les plus susceptibles de se former est en fait
un gel amorphe avec une steechiométrie trés variable, qui dépend principalement du type de
formulation, donc des matériaux de départ. Une tendance a 1’augmentation du retrait est
géneralement observée avec la quantité d'activateurs dans la formulation (Mangat et al., 2016).

La bauxite brute et la bauxite calcinée ont ainsi été montrées précédemment comme
étant des additifs actifs; c'est-a-dire des activateurs. Sur cette base, BDc, beaucoup plus actif
étant donné sa plus grande quantité de phase amorphe et de surface spéecifique par rapport a
BD, a conduit a des valeurs de retrait linéaire plus importantes. Cependant; la tendance génerale
du retrait est restée a des valeurs faibles; les plus grandes valeurs observées sont, autour de
0,8% pour les mortiers MBDc (Figures 50b) et de 0,7% pour les hybrides MBD (Figures 50a)
au 90°™ jour. Il est important de noter que le retrait est une propriété indésirable du point de
vue technologique; les valeurs les plus faibles possibles sont donc préférables en ce qui
concerne la stabilité du produit. La réduction du retrait obtenue peut donc étre citée comme un
avantage a l'addition de la bauxite brute et encore plus de la bauxite calcinée pour des
formulations allant de 5 a 10%.

+» Masse volumique apparente

L’évolution de la masse volumique apparente (pa) est illustrée par la Figure 51. On
constate que les valeurs pour le mortier témoin sont proches de 2,1 g/cm? et restent inchangées
avec I’age. Celles des mortiers avec des additifs de bauxite brute et calcinée sont un peu plus
faibles et subissent une 1égere augmentation avec 1’age.

Les valeurs sont plus élevées dans les mortiers MBDc (Figures 51b) que dans les
mortiers MBD (Figures 51a). Le rdle structurant du sable en tant qu’agrégat est prédominant,
puisque sa quantité est la méme dans toutes les compositions; il a une influence similaire
induisant un effet de nivellement des valeurs de la masse volumique apparente. La poursuite
du processus d’hydratation conduisant au compactage de la matrice suite a la précipitation des
hydrates secondaires (C-S-H) serait a 1’origine de 1’augmentation de la masse volumique
apparente avec 1’age (Savadogo et al., 2015; Bordy et al., 2017; Ndiaye et al., 2019).
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Figure 51: Evolution de la masse volumique apparente en fonction du pourcentage de bauxite

brute (a) et calcinée (b).
* Porosité ouverte

L’évolution de la porosité ouverte (IT) est illustrée par le Figure 52. On observe sa
diminution avec l'dage et son augmentation avec la quantité d'additif dans les différentes
formulations. Pour une quantité donnée d'additif minéral, les éprouvettes a base de la bauxite
brute ont des valeurs plus élevées par rapport a celles du mortier témoin (Figure 52a); a

I'inverse, les valeurs sont plus faibles pour les hybrides MBDc (Figure 52b).
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Figure 52: Evolution de la porosité ouverte en fonction du pourcentage de bauxite brute (a) et
calcinée (b).

La plus grande valeur de porosité ouverte est de 22,3%; elle correspond au taux de
substitution le plus élevé (25% en masse) de bauxite brute a 7 jours. Ce taux de porosité connait
une régression jusqu’a la valeur de 17% au 90°™ jour. Pour la méme quantité de bauxite
calcinée, la valeur la plus élevée est de 16,9% a 7 jours; elle tombe & 6,6% au 90°™ jour.

Les variations de IT observées sont liées au taux d'hydratation et des phases formées en
quantites et en qualité. L’évolution de la porosité ouverte telle que nous venons d’observer est
une indication que I’hydratation se poursuit dans le temps et progressivement il se forme de

nouvelles phases hydratées. L’évolution de la qualité et de la quantité de ces phases entraine
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une réorganisation progressive de la structure suivant la variation des propriétés chimiques
(encombrement stérique par exemple) de chaque produit. En plus, la diminution de la porosité
favorise la densification comme on peut I’observer sur la Figure 51 (Chen et al., 2010; Nicolas,
2010; Rachedi et al., 2017). Une faible valeur de IT indique une bonne performance et méme
une bonne durabilité des mortiers formulés qui sont susceptibles d’étre résistants aux attaques
chimiques (Lafhadj et al, 2006;Chen et al., 2010; Bur et al., 2010; Savadogo et al, 2015; Ikumi
etal., 2019).
+» Taux d’absorption d'eau

L’évolution du taux d'absorption d'eau (W) est illustrée par la Figure 53. On constate
que W a une évolution similaire a celle de la porosité ouverte observée sur la Figure 52. 1l a été
constate que les mortiers contenant de la poudre de bauxite absorbent 1’eau plus que le mortier
témoin, avec des valeurs relativement plus faibles pour les hybrides contenant de la bauxite
calcinée. Pour toutes les éprouvettes, I'absorption d'eau augmente avec la proportion d'additif
BD ou BDc. Un comportement similaire a été rapporté par Savadogo et collaborateurs sur
I'étude de I'effet du méachefer sur I'absorption d’eau (Savadogo et al., 2015). Dans la série des
mortiers MBD (Figure 53a), I'absorption la plus élevée est de 11,6% correspondant a 25% en
masse de bauxite brute & 7 jours; ce taux diminue & 7,9% au 90°™ jour. Pour les mortiers
contenant MBDc (Figure 53b), I'absorption la plus élevée est de 8,4% avec 20 et 25% en masse
de BDc au jeune age et elle régresse a 5 et 5,6% au 90°™ jour respectivement.

Ces variations de W permettent de conclure qu’aux premiers jours les taux d'absorption
d'eau sont les plus élevés, donc les produits sont plus vulnérables. Mais avec le temps, cette
tendance change positivement (Rabehi et al., 2013; Rabehi, 2014).

La diminution progressive de I'absorption, comme la porosité ouverte, pourrait étre liée
a la précipitation des produits d’hydratation, C-S-H d'une part et d'autre part, a la formation
d'ettringite connue pour son caractére expansif (Brykov et al., 2012; Savadogo et al., 2015;
Trauchessec et al., 2015). Ce qui contribue a la réorganisation et a la diminution des pores et
donc de I’absorption d’eau. Nous pouvons conclure que la diminution du taux d'absorption avec
le temps est un facteur de durabilité des liants car elle correspond a l'accentuation de la
densification et de la résistance mécanique du matériau (Chen et al., 2010; Brykov et al., 2012;
Mominou et al., 2019).
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Figure 53: Evolution du taux d’absorption d’eau en fonction du pourcentage de bauxite brute
(@) et calcinée (b).

Par ailleurs, I’ajout de la bauxite a tendance a augmenter le taux d’absorption,
principalement avec la bauxite brute. Une exception est faite dans le cas de 1’ajout a 5% de la
bauxite calcinée ou le taux d’absorption est plus petit que celui du mortier témoin. Ces resultats
corroborent ceux issus de certaines études antérieures qui ont montré que les additifs minéraux
peuvent soit contribuer a la réduction de I'absorption (San, 2011), soit maintenir le réseau de
pores au méme niveau que le ciment qu'ils ont remplacé (Bessa-Badreddine et Galias, 2004)

grace au développement de la réaction pouzzolanique.
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L’évolution de la résistance mécanique a la compression (Rc) illustrée par la Figure 54
est caractérisée par une augmentation réguliére avec I'dge dans toutes les formulations en raison
de la poursuite du processus d'hydratation.

Par ailleurs, pour chaque série, Rc diminue avec lI'augmentation de la quantité d'additifs
minéraux, mais les valeurs sont restées plus élevées pour les hybrides MBDc par rapport a celles
des hybrides MBD. En effet, les valeurs de Rc de la série MBD (Figure 54a) varient de 13,2
MPa (la plus faible résistance avec 25% en masse de BD au 7°™ jour) a 34,4 MPa (la plus
grande observée avec 5% en masse de BD au 90°™ jour). Dans la série des mortiers MBDc
(Figure 54b), les résistances sont comprises entre 17,4 MPa (valeur minimale pour MBDc avec
25% en masse de BDc au 7™ jour) et 42,6 MPa (résistance maximale observée pour MBDc
contenant 5% en masse de BDc au 90°™ jour). Comme pour le taux d’absorption d’eau, une
exception est notée pour 1’hybride a 5% de bauxite calcinée; cette formulation présente, a partir
du 28°™ jour, des valeurs de résistance supérieures a celles du mortier témoin et reste la plus
performante en termes de résistance.

% Résistance mécanique a la compression

Il a été également constaté que la diminution de Rc avec I'augmentation de la quantité
d'additifs est presque linéaire pour les deux séries de mortier. Mais le taux de diminution est
plus important pour la série MBD: de -13,3 & -51,5% (entre 5 et 25% en masse de BD). Tandis
que pour la série MBDc, la diminution est plut6t constatée a partir de 10% en masse de BDc:
de -16,5% a -32,6% (entre 10 et 25% en masse de BDc).

Un effet décroissant systématique des deux additifs sur la résistance, avec la différence
au niveau de l'intensité, peut étre suggéré en fonction de leur propriété pouzzolanique commune
et la quantité de phase amorphe. En effet, I'activité pouzzolanique et la quantité de phase
amorphe sont respectivement de 748 mg (CH)/g et 30,8% pour la bauxite brute contre 999,9
mg (CH)/g et 51,2% pour la bauxite calcinée. La diminution de Rc, observée dans les deux
séries de mortier est en rapport directe avec 1’effet de substitution du ciment par la bauxite
comme il a été rapporté par Pera et collaborateurs et Ribeiro et collaborateurs (Pera et al.,
1997; Ribeiro et al., 2010). Elle est également li¢e a I’influence du rapport eau/ciment. En effet,

la résistance diminue avec 1’augmentation du rapport E/C (Guettala et Mezghiche, 2011).
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Figure 54: Evolution de la résistance mécanique en fonction du pourcentage de bauxite brute
(@) et calcinée (b).

En définitive, on peut souligner que la bauxite calcinée a fourni des performances plus
satisfaisantes que la bauxite brute. Méme si les deux additifs sont des composes a base
d'alumine, il existe une différence structurelle concernant la structure qui est cristalline pour la
bauxite brute (gibbsite) et au contraire amorphe pour la bauxite calcinée (alumine métastable).
On peut donc en déduire que la structure a un réle déterminant sur la réactivité des composés

ajoutés. Selon le traitement effectué sur la bauxite, il est possible de réduire la porosité par
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rapport a celle du mortier témoin. Mais avec la bauxite brute, la valeur est restée élevée
contrairement & la bauxite calcinée (Djangang et al, 2011; Harrad et al. 2019).
i) Minéralogie et microstructure

2

¢ Phases structurales par diffraction des rayons X et spectrométrie IR
Les diffractogrammes DRX des poudres de mortiers a 90 jours d'age (Figure 55a & b)
ont révelé la présence du quartz et de la Portlandite dans tous les mortiers. Dans le cas des

mortiers hybrides, on remarque la présence d'ettringite (E) et du monosulfoaluminate de
calcium (Afm).
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Figure 55: Diffractogrammes DRX des mortiers apres 90 jours, a) MBD; b) MBDc;

Portlandite Ca(OH). (PDF: 44-148); E: Ettringite CasAl2(SO.)3(OH)12226H,0 (PDF: 41-1451); Afm:
Monosulfoaluminate CasAl;SO10°12H.0 (PDF: 45-158); Q: SiO, (PDF 89-8934).

Cependant, dans le cas des mortiers MBD contenant la bauxite brute, l'ettringite n'a été
trouvée que pour les additions de 5 et 10% en masse. Elle n'a plus été identifiée dans les mortiers
hybrides contenant respectivement 15, 20 et 25% en masse de BD.
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Le quartz provient principalement du sable ajouté comme agrégat dans les pates liantes.
Les autres phases mentionnées sont connues comme des produits hydratés secondaires a coté
du composeé principal, le gel de type C-S-H/C-(A)-S-H. L'ettringite est en fait un produit de
premier age formé apres le mélange du ciment et de I'eau (Scrivener, 2005; Brykov et al., 2012).
Sa quantité diminue progressivement avec la poursuite de I'nydratation en fonction de la
composition du matériau de départ. Ceci a favorisé la formation d'autres phases, telle que I'AFm
basee sur I'équilibre entre I'alumine et le sulfate entre autres. En effet, la présence de plus
d'alumine que de sulfate favoriserait éventuellement la formation du monosulfoaluminate,
explication qui est applicable dans le cas des mortiers a base de bauxite brute. Dans le cas des
mortiers MBDc contenant la bauxite calcinée, la plus grande réactivité de l'alumine peut étre
envisagee puisque l'ettringite et le monosulfoaluminate coexistent quel que soit le taux d'additif
minéral dans le mélange.

La composition minéralogique des mortiers a été confirmée par la spectrométrie
infrarouge (IRTF) dont les spectres sont présentés sur la Figure 56. Les spectres des deux séries
de mortiers hybrides et ceux du mortier témoin présentent des bandes d'absorption similaires.
Les bandes d'absorption caractéristiques de O-H dans la Portlandite (CH) peuvent étre
observées autour de 1400 et 1000 cm™ alors que celles de S-O dans I'ettringite (E) sont & 700
cm et autour de 1100 cm™ (Farcas et al., 2001; Brykov et al., 2012; Bordy et al., 2016).

La forme des bandes entre 1000 et 1100 cm™ est presque identique a celle des bandes
du mortier témoin; ce qui suggére la prévalence de I'absorption de O-H de la Portlandite dans
cette zone. Ceci corrobore I'absence ou la présence a la limite non détectable d’ettringite dans
les mortiers contenant 15 & 25% en masse de BD et sa faible quantité dans MBD5 et MBD10
telle que déduite de la DRX (Figure 55a).

Dans le cas de la série MBDc ou la Portlandite et I'ettringite coexistent dans tous les
mortiers formulés, comme on peut le voir sur les diffractogrammes DRX (Figure 55b), la
superposition des bandes d'absorption O-H (dans la Portlandite) et S-O (dans I'ettringite) a
conduit a une forme de scission qui est de plus en plus visible a mesure que la quantité d'additif
minéral augmente. On peut donc conclure que la bauxite calcinée a favorisé la stabilité de
I'ettringite dans les mélanges; capacité qui est limitée avec la bauxite brute. De méme, les
groupes O-H de I’eau (H) issus de I'hydratation peuvent étre mis en évidence par la bande a
3400 cmtet au voisinage de 1500 cm™. Des bandes de vibration d'étirement C-O, également
connues sous le nom de bandes en triplets de calcite ont eté observées autour de 1400, 870 et

700 cm'; le groupe carbonate peut étre indiqué méme s’il n'a pas été identifié par DRX (Farcas
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et al., 2001; Benosman et al., 2005; Bordy et al., 2016). Les bandes autour de 780, 530 et 450

cm sont dues a la liaison Si-O du quartz.
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Figure 56: Spectres infrarouges des mortiers apres 90 jours (a) avec BD; (b) avec BDc
H: eau, CH: portlandite; E: ettringite; C: calcite; Q: quartz.
Microstructure par microscopie optique
Les images au microscope optique des mortiers, a 0, 5, 10 et 15% de bauxite (BD et

BDc) apres 90 jours sont présentées sur la Figure 57.
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(a)

(b) (c)

MBDc5%

MBD10% MBDc10%

MBD15% MBDc15%

Figure 57: Microstructure des échantillons de mortiers, (a) Mortier témoin; (b) mortiers avec
bauxite brute; (c) mortiers avec bauxite calcinée.
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Ces images révelent une morphologie hétérogene pour tous les mortiers. La seule
différence se situe au niveau de la compacité, de la distribution et de I'interconnexion des
différentes phases granulaires visibles dans la phase continue de la matrice. Cette morphologie
semble moins compacte avec une forte présence de pores dans le mortier témoin. Avec
l'augmentation de la quantité d'additifs minéraux et indépendamment du type, il y a une
tendance a la réduction des pores au seuil de 90 jours. Les phases hydratées formées pendant
I'nydratation, comme le démontrent les analyses DRX, réduisent les espaces entre les particules;
ce qui entraine un réarrangement et, évidemment, une réduction de la porosité. En se référant
aux conclusions tirées par Dalod et collaborateurs, on peut déduire que le changement de
microstructure est étroitement lié au processus de formation de [lettringite et du
monosulfoaluminate hydraté qui sont responsables du colmatage partiel des pores (Chen et al.,
2010; Dalod et al.; 2014; Ikumi et al., 2019). En conséquence, la compacité progressive avec
la quantité d'additif minéral peut étre établie comme une réponse évidente a la présence relative
des phases secondaires susmentionnées. Par ailleurs, la réduction de la porosité, précédemment
observée est corrélée par la microstructure qui montre une augmentation de la compacité de la

matrice et de la connectivité des particules avec I'ajout de bauxite.
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CONCLUSION GENERALE ET
PERSPECTIVES

Ce travail avait pour objectif de caractériser deux variétés d’argile et une bauxite

provenant de Kindia (Guinée), d’en déduire les potenticls domaines d’application et
d’expérimenter leurs utilisations dans les compositions céramiques et la formulation des liants
hydrauliques. Pour ce faire, les compositions chimique et structurale des trois échantillons de
matériaux ont ét¢ déterminées entre autres par fluorescence des rayons X, difraction des rayons
X, spectrométrie infrarouge a transformer de Fourier, analyse thermique différentielle et
gravimétrique. Leur frittage a été étudié par I’analyse dilatométrique de méme que certaines de
leurs propriétés physiques comme la surface spécifique par absorption au bleu de méthylene, la
pouzzolanicité, la plasticité, la distribution granulométrique pour ne citer que celles-1a. Les
résultats ont montré ce qui suit:

> les deux argiles dénommées 1’'une ABD et I’autre ARD, contiennent chacune la
kaolinite et la muscovite comme principaux minéraux phyllosilicates. Les teneurs étant
respectivement 57,40% et 27% pour ABD contre 55,10% et 19,90% pour ARD. Les minéraux
non-argileux identifiés sont la goethite, I’hématite, 1’anatase, la gibbsite et le quartz fin avec
une teneur de 11,30% pour ABD et 18,30% pour ARD. Ce sont des argiles plastiques
principalement constituées de fines particules. Le comportement au frittage jusqu’a 1200°C des
deux argiles est presque similaire et principalement contrdlé par la teneur en minéraux
plastiques. Toutes deux se densifient de manicre satisfaisante, la seule différence survient au
niveau de la vitesse de densification qui est plus accentuée pour ABD du fait de sa teneur plus
¢levée en muscovite. Malgré la réactivité additionnelle du quartz due a la finesse de ses
particules, la prédominance de son role de dégraissant contribue a I’obtention d’un faible retrait
linéaire global a la cuisson: 4,5% pour ABD et de 3,8% pour ARD. L’étude de corrélation entre
les caractéristiques physicochimiques et leur comportement thermique a permis d’identifier la
température de 1173°C comme optimale pour une mixture ABD-ARD avec un retrait
suffisamment plus faible (1,3%); ce qui conduirait a un produit beaucoup plus performant en
termes de stabilité dimensionnelle lors de la cuisson. C’est d’ailleurs un outil de base pour la
simulation des mélanges, car ces différentes propriétés pourraient favoriser leur utilisation dans
des formulations nécessitant une stabilité dimensionnelle. Les densités absolues des poudres

obtenues par tamisage humide sans refus a 80 pm sont proches de celles de la kaolinite; ce qui
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suggere un comportement similaire au tassement, parametre important pour le fagonnage des
mélanges de haute performance. La surface spécifique est de 42,2 m?/g pour ABD et 23,3 m%/g
pour ARD. Le taux de phase amorphe est de 34,6% pour ABD et 29,6% pour ARD. La
pouzzolanicité chimique est de 299,2 mg/g de CH pour ABD contre 20 mg/g de CH pour ARD.
Ces valeurs sont plus ou moins limitées, mais avec le traitement thermique des deux matériaux
a600°C, elles ont largement augmenté de maniére a satisfaire les exigences pour que ces argiles
soient utilisables dans la formulation des liants alternatifs comme les géopolymeéres et les
ciments hydrauliques hybrides;

> les éprouvettes a base des deux argiles apres traitement thermique entre 700 et
1100°C ont des propriétés proches de celles des céramiques vitrifiées: la masse volumique varie
de 2,1 4 2,5 g/cm® pour ABD et de 1,5 & 1,8 g/cm® pour ARD; la porosité ouverte décroit de
24,8 2 10,7% pour ABD et de 34 a 14,7% pour ARD avec un taux d’absorption d’eau consécutif
qui varie de 12,7 a 8,6% et de 17,4 a 11,7% respectivement pour ABD et ARD; la résistance a
la flexion croit de 7,2 a 20,1 MPa pour ABD et de 5,3 & 14,8 MPa pour ARD. En plus, les
éprouvettes des deux argiles gardent une coloration claire, donc modifiable au besoin par les
ajouts des oxydes colorants;

> la bauxite quant a elle contient principalement la gibbsite qui est un composant
efficace pour I’amélioration des propriétés des céramiques réfractaires, car elle forme de
I’alumine réactive in situ. L’hématite est également présente a une teneur considérable de
manicre a ce que sa coloration rouge s’impose aussi bien a 1’échantillon brut qu’a son produit
de calcination a 600°C. La teneur en phase amorphe de 1’échantillon a I’état brut, BD, passe de
30,8% a 51,2% pour la bauxite calcinée BDc; de méme, I’indice chimique de pouzzolanicité
augmente de 748 a 999,9 mg/g de portlandite fixée. Ce qui démontre que la bauxite brute a les
caractéristiques requises pour servir dans les formulations des ciments alternatifs. Toutefois, le
traitement thermique a 600°C est un moyen intéressant pour améliorer ces caractéristiques. En
outre, cet échantillon de bauxite présente une densification élevée pendant son traitement
thermique jusqu’a 1200°C avec un faible retrait linéaire a la cuisson de 3,2%. Ce qui est
favorable a son utilisation dans la production des céramiques réfractaires avec contréle de
dimensions;

> La substitution de 5 a 25% en masse de ciment portland par la bauxite brute et
calcinée a 600°C pour la formulation des mortiers montre que ces ajouts sont des additifs
minéraux chimiquement actifs qui réduisent I’ouvrabilité et le temps de prise du mortier a 1’état
frais. A 1’état durci, ils favorisent un retrait minimal des mortiers et I’obtention des résistances

mécaniques satisfaisantes. En effet, la résistance minimale a la compression est supérieure a 13
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MPa pour la série des mortiers hybrides issus de la bauxite brute (MBD) et 17 MPa pour ceux
issus de la bauxite calcinée (MBDc). Méme ces valeurs minimales restent acceptables pour les
applications structurales et les activités de construction secondaire selon de nombreuses
normes.

En définitive, ces argiles conviennent pour des compositions céramiques denses qui
nécessitent une capacité plastique suffisante et une stabilité dimensionnelle accrue lors de la
cuisson, comme la porcelaine et les grés cérames. La bauxite brute quant a elle, favorisant une
porosité élevée, est plus appropriée dans les applications des matériaux poreux comme les filtres
et les membranes cellulaires. Alors que, la bauxite calcinée a 600°C offre les meilleures
performances mécaniques et physiques pour les applications structurelles et d’étanchéité; la
formulation a 5% étant la meilleure.

En perspective, il importe de poursuivre les investigations qui entrent dans le cadre de
la valorisation des ressources argileuses et bauxitiques de la République de Guinée pour inciter
la mise sur pied de I’industrie céramique, réfractaire et cimentiére. Pour ce faire, les études vont
s’étendre sur I’application des argiles et de la bauxite dans la formulation des ciments

géopolymeres et des produits réfractaires.
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ANNEXE I1: Caractéristiques physiques du sable normalisé

Tableau A.11.1: Résultat de 1’analyse granulométrique du sable normalisé

Mailles (mm) 0,08 016 05 1 16 2
Refus cumulés (%) 99+1 87+5 6745 33#5 7+5 O
% refus 13 20 34 26 7 0

Equivalent de sable

Tableau A.11.2: Résultats de 1’essai d’Equivalent de sable

Désignation Essai N°1 Essai N°2
Hauteur totale du floculat Ho 9,90 10,30
Hauteur du sable a vue : Hi 8,90 9,20
Hauteur du sable au piston: H>, 8,80 9,30
Visuel : H1x100/Ho 89,90 89,32
ES Piston : Hox100/Ho 88,89 90,21
Moyenne Visuel : 89,61
Piston 89,55

ANNEXE I11: Analyse granulométrique par sédimentométrie
But de ’essai

I’analyse granulométrique par sédimentométrie permet de déterminer la distribution en
poids des particules fines (de diametre inférieura 80u) d’un sol en fonction de leurs
dimensions. Elle compléte 1’analyse par tamisage. Son principe est basé sur la séparation par
décantation. C’est-a-dire, déterminer les diametres equivalents des particules sphériques en
fonction de leur vitesse de chute dans un environnement visqueux afin d’obtenir le tracé d’une
courbe granulométrique.
Matériels utilisés

Echantillon de 40g; une balance ; un densimétre; un agitateur électrique ; une éprouvette
témoin; de I’eau distillée; un défloculant; un agitateur manuel et un chronometre.
Principe

Basé sur la loi de Stockes qui mesure la vitesse (v) de décantation des particules
sphériques en fonction de la viscosité du milieu en présence d’un défloculant. La mesure de la
masse volumique du liquide avec un densimetre a des dates précises (de 0 seconde a 23 heures)

avec une prise de température a chaque date.

143



« Caractérisation physicochimique des aluminosilicates (argiles et bauxite) de Kindia, Guinée: application dans la formulation
des mortiers hydrauliques et des compositions céramiques»

Mode opératoire

Etape 1: Peser 40g d’échantillon de granulométrie inférieure a 80 um; placer le matériau
dans un bécher de capacité minimale 500 mL; ajouter exactement 10g de défloculant au bécher
contenant 1’échantillon; dissoudre le mélange matériau-défloculant avec de 1’eau déminéralisée
(500 mL); placer le mélange au vibreur électrique (CONTROLAB de type TO060/1(N°
E06054) pendant 3 minutes; laisser reposer le mélange pendant 24 heures.

Etape 2: Disposer de 2 éprouvettes de 2L: la 1% contenant le mélange (eau +
défloculant); la 2™ avec le matériau et le défloculant (ayant subi 24h de trempage); agiter
I’éprouvette (vibration manuelle) et introduire immédiatement le densimetre dans chaque
éprouvette; faire une lecture du densimétre en relevant la température du milieu; ramener la
lecture au pourcentage de passant a 80 um; tracer la courbe granulométrique.

Résultats globaux

Les Tableaux A.111.1, A.111.2 et A.111.3 présentent les résultats d’analyse granulométrique

des trois (03) échantillons.

Tableau A.111.3: Résultats d’analyse granulométrique de 1’échantillon ABD

Temps T (°C) Lecture R Correction Lecture corrigée: R+M Diametre P (%) <D
(M) (Hm)

0s

15s 29 29,100 100 100
30s 27 0,00 27,100 70 93,13
1imn - 26 26,100 50 89,69
2mn 24 24,100 36 82,82
5mn 23 23,100 23 79,38
10mn 21 21,100 16 72,51
20mn 20 20,100 11 69,07
40mn 19 19,100 6 65,64
80mn 171 17,200 55 59,11
2H 6 16,100 4,6 55,33
4H 14 14,100 16 48,45
24 H 7,2 7,300 13 25,09
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Tableau A.111.2: Résultats d’analyse granulométrique de 1’échantillon ARD

Temps T(°C) Lecture R Correction (M) ecture corrigee: Diametre P (%) <D
R+M (m)
Os
15s 285 28,600 100 100
30s 27 27,100 70 94,76
1mn 265 26,600 50 93,01
2mn 257 25,800 36 90,21
5mn 255 25,600 23 89,51
10mn 27 23 0,100 23,100 16 80,77
20mn 21 21,100 11 73,78
40mn 20 20,100 6 70,28
80mn 18 18,100 5,5 63,29
2H 168 16,900 4,6 59,09
4H 145 14,600 1,6 51,05
24H 52 5,300 1,3 18,53
Tableau A.111.3: Résultats d’analyse granulométrique de 1’échantillon BD
Lecture Correction  Lecture corrigée: Diametre
Temps T (°C) R (M) R+M (um) P (%) <D
0s
15s 28 28,100 100 100
30s 25 25,100 70 89,32
1 mn 23 23,100 50 82,21
2 mn 214 21,500 36 76,51
5mn 186 18,700 23 66,55
10mn 27 17 0,100 17,100 16 60,85
20mn 154 15,500 11 55,16
40mn 141 14,200 6 50,53
80mn 125 12,600 55 44,84
2H 115 11,600 4,6 41,28
4AH 0 10,100 1,6 35,94
24H 78 7,900 1,3 28,11
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ANNEXE IV: Détermination de la plasticité des argiles ABD et ARD
Mode opératoire
1. Limite de liquidité

La limite de liquidité (seuil de passage d’un matériau de 1’état plastique a 1’état liquide)
a été déterminée grace a I’appareil de Casagrande. Il est constitué par une coupelle métallique
mue par une came et que 1’on peut laisser tomber sur un socle un certain nombre de fois. La
limite de liquidité WL a été définie par la quantité d’eau telle que la rainure se referme en 25
coups par essais successifs selon les étapes suivantes:

o préparer une quantité de pate a partir de 200g de matériaux passant au tamis de
400 um avec une teneur en eau bien déterminée placée dans la coupelle grace a une spatule;

o faire une rainure dans la pate suivant I’axe de la coupelle, placée sur 1’appareil

et soumise a des chocs répétés;

o noter le nombre de chocs nécessaires pour que le fond de la rainure se referme
sur 1cm;
. prélever environ 10g de pate au point de fermeture de la rainure que 1’on place

dans un creuset en verre préalablement taré;

o sécher la prise pendant 24h a la température de 60°C et mesurer la teneur en eau.
Cette teneur, notée WL (en %) est la limite de liquidité.
2. Limite de plasticité

La limite de plasticité (seuil de passage d’un matériau de 1’état solide a 1’état plastique)
a été déterminée par un essai manuel selon les étapes suivantes:

o former une boulette comme on le ferait avec de la mie de pain;

o rouler cette boulette sur une plaque de verre de maniére a faire une petite
baguette (batonnet) de 3 mm de diametre et de 15 cm de longueur;

. la limite de plasticité est obtenue lorsqu’on a pu soulever la baguette, par son
milieu, de 1 a2 cm et qu’elle se fissure;

o On mesure alors la teneur en eau aprés 24 heures de séchage a 60°C dans une
étuve. Cette teneur en eau est la limite de plasticité, notée WP (en %).
3. Indice de plasticité

L’indice de plasticité (intervalle de teneur en eau dans lequel I’argile reste souple et
facilement déformable tout en conservant une résistance au cisaillement) noté IP est évalué par
la différence entre la limite de liquidité et la limite de plasticité : IP = WL — WP.

Résultats globaux
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Tableau A.1V.4: Plasticité de 1’échantillon ABD

Parametres Symbole Valeurs observées

Nombre de coups 15 20 25 30 35

N° de la tare T T1 T2 T3 T4 T5
Poids total humide A 23,274 23,406 23,642 23,105 23,155
Poids total sec B 20,284 20,463 20,723 20,092 20,114
Poids de la tare C 15,461 15,676 15,956 15,128 15,106
Poids d’eau X=a-b 2990 2,943 2919 3,013 3,041
Poids du matériau sec y=b-c 4,823 4,787 4767 4,964 5,008
Teneur en eau (WL) (xly) x 100 61,9 61,4 61,2 60,6 60,7
Parameétres Symbole Valeurs observées

Poids total humide A 21,771 22,014

Poids total sec B 20,006 20,297

Poids de la tare C 15,013 15,491

Poids d’eau XxX=a-b 1,765 1,717

Poids du matériau sec y=b-c 4,993 4,806

Teneur en eau (WP) (xly) x 100 35,3 35,7

D’ ou WL=61% ; WP =36% et IP = 25%.
Tableau A.1V.2: Plasticité de I’échantillon ARD

Paramétres Symbole Valeurs observées

Nombre de coups 15 20 25 30 35

N° de la tare T T1 T2 T3 T4 T5
Poids total humide A 17,394 17,251 17,481 17,388 17,356
Poids total sec B 14280 14,077 14,405 14201 15,199
Poids de la tare C 8,777 8,411 8875 8,396 8,397
Poids d’eau X=a-b 3,114 3,174 3,076 3,187 3,157
Poids du matériau sec y=b-c 5,503 5,666 5530 5,805 5,802
Teneur en eau (WL) (xly) x 100 56,5 56,0 55,6 54,9 54,4
Parametres Symbole Valeurs observées

Poids total humide A 16,144 15,273

Poids total sec B 14,259 14,125

Poids de la tare C 8,627 8,814

Poids d’eau x=a-b 1,885 1,778

Poids du matériau sec y=b-c 5,632 5,311

Teneur en eau (WP) (xly) x 100 334 32,9

D’ ou WL =56% ; WP =33% et IP = 23%.
Les courbes d’extrapolation de la Figure A.IV permettent également de retrouver les

valeurs de la limite de plasticité des échantillons.
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Figure A.1V: Courbes d’extrapolation des limites de plasticité des argiles
ANNEXE V: Détermination de la surface spécifique par la méthode d’absorption au bleu de
méthyléne
Instruments

Un meélangeur de 400 a 700 tr / min muni d’une languette (diamétre 70-80 mm); un
bécher de 3000 mL; un barreau magnétique; une burette graduée et papier filtre standard.
Préparation de la solution mere de BM

La préparation de la solution de bleu de méthylene de concentration 10 g/L s’effectue
comme suit: peser 10 g de cristaux de bleu de méthylene (étuvé a 110 °C pendant 24 heures et
refroidi pendant une heure); chauffer un litre d'eau déminéralisé ou distillée pour la préparation
de la solution a 40 °C afin de faciliter la dissolution des cristaux de bleu de méthyléne;
introduire les cristaux de bleu de méthyléne et mélanger pendant 30 minutes avec 1’agitateur a
ailettes (en prenant soin d'obtenir une vitesse d’agitation d'au moins égale a 400 tours/minute)
afin que les cristaux se dissolvent bien.

Préparation de I’échantillon

L’échantillon a examiner est préparé par lavage et par tamisage (a 80 um dans ce présent
test). Puis il est séché a I’étuve a 105 °C pendant 24 h. La quantité de matériau (100g) a tester
est déterminée par pesée avec une balance de précision 0,01g.

Mode opératoire.

Une suspension du matériau est préparée et mise en agitation pendant 15 min. Tout en
maintenant 1’agitation, un volume de bleu contenu dans une burette est ajouté a la suspension.
Une goutte de la suspension est immediatement prelevée et déposée sur un papier filtre
normalisé. La tache obtenue est un dépbt de matériau coloree en bleu. Répéter 1’opération un
certain nombre de fois jusqu'a ce que le bleu soit en excés dans la suspension. La tache s’entoure
alors d’une auréole bleu-clair persistante. On obtient ainsi la quantité de bleu maximale
adsorbée par le matériau.
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Durée du test: si le halo persiste apres 5 min, une quantité suffisante de bleu de methylene a
été ajoutée et le test est terminé. Sinon, le processus de titrage est poursuivi jusqu’a ce que le
halo devienne assez stable. La durée du test varie de 15 a 60 minutes environ en fonction de la
teneur en minéraux argileux contenus dans I'échantillon.
Calcul de la surface spécifique active : la surface spécifique active (SSA) est fonction de la
valeur au bleu de méthyléne (VB) adsorbée. Elle est évaluée par la relation:
SSA = VB x FC (en m?/g)

Le facteur de conversion FC est fonction de la concentration et de la surface spécifique

du bleu de méthyléne. Il s’exprime par la relation:
Ny

BM

Avec Cgwm : teneur en bleu de la solution de titrage (0,01 g/ml); Na: nombre d’ Avogadro
(6,02 x 10?% atomes /mol); A: aire couverte par une molécule de bleu de méthyléne (130 AZ);
Mswm: le poids moléculaire du bleu de méthylene (320g/mol). Le facteur de conversion FC étant
sensiblement égal a 24, la relation se simplifie:

SSA = 24VB

ANNEXE VI: Présentation du model de calcul de la composition minéralogique
% Calcul de la composition de la muscovite a partir du % de K>O obtenu par FRX
% (musc) - M (muscovite) ; avec M= 398,71g/mol
% K20 - M (K20) ; (% K20 vaut respectivement 5,88 et 4,78 pour ABD et ARD).

%K,0 x 398,71
94
% Calcul des proportions d’Al>O3 dans les différents minéraux

%Muscovite =

L’oxyde d’aluminium Al2Os identifié par la FRX dans les échantillons se retrouve dans
trois (3) phases minérales détectées par la DRX.
o Calcul du % Al>03 contenu dans la muscovite :
100% (muscovite) — 38,36 % (Al.03)

% (muscovite dans le matériau) — % (Al203)

Ainsi, % (A|203)M _ %(muscovite danj;(e; matériau)x38,36
o Calcul du % Al20scontenu dans la gibbsite dont I’ATG indique une faible

proportion de 0,58 % dans les deux variétés d’argile. Ainsi, il est possible de poser :
100% (Gibbsite) — 65,36% (Al205)

% (Gibbsite dans le matériau) — % Al.03 (consommég)
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%(Gibbsite dans le matériau)x65,36
100

D’ou: % (Al203)c =

¢+ Calcul de la composition de la kaolinite dans les deux variétés d’argile
Le % de kaolinite dans chaque échantillon est déterminé & partir de % Al>O3 restant
obtenu par différence:
% Al2O3 (restan) = % Al2O3 (FRX) - [% Al.O3 (Muscovite)+% Al;O3 (Gibbsite)]
Ainsi, on pose:
100 % (kaolinite) — 39,50% (Al>O3)
% kaolinite — % Al>Os (Restant)

%Al,03 (restant)x100

D’ou: %Kaolinite =
39,50

% Calcul de la composition en Quartz dans les deux variétés d’argile
Le % de quartz est obtenu par différence entre le % de SiO> fourni par la FRX et les
quantités de SiO. consommees par la muscovite et la kaolinite.
o Le pourcentage de SiO2 consommé par la muscovite:
100% (muscovite) — 45,21%(SiO»)

% (muscovite dans le matériau) — % SiO> (Consommeé par le matériau)

%(muscovite dans le matériau)x45,21

Ainsi, % (SiO2) = 100

o Par analogie, on trouve le % de SiO> consommé par la kaolinite, sachant que
100% de kaolinite contient 46,55% de SiO» :

%(Kaolinite dans le matériau)x46,55
100

Ainsi, % (SiO) =

o Calcul de la proportion de SiO restant correspondant au quartz libre:
%Quartz = [%Si0,(FRX)] — [%Si0,(muscovite) + %Si0,(kaolinite)].

RS

X Les proportions d’hématite et d’anatase sont équivalentes aux proportions de leur oxyde

fournies par ’analyse chimique.

R

X Calcul des proportions des phases dans 1’échantillon de bauxite brute
L’oxyde d’aluminium (Al2Oz) identifié par la FRX dans I’échantillon BD se retrouve
dans une seule phase minérale identifiée par la DRX : la gibbsite.
a. Calcul du pourcentage de gibbsite a partir de la composition chimique donnée :
100% (Gibbsite) — 65,36% Al.0z (théorique)
% (Gibbsite dans BD) — % Al.03 (donnée par FRX)

%Al1203 (donné par XRF)x100

D’ou: % Gibbsite =
65,36
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A partir des différentes phases identifiées par DRX, les proportions du quartz, d’anatase

et d’hématite correspondent respectivement a celles des oxydes de silicium, de titane et de fer.
b. Calcul du % de gibbsite a partir des données de I’analyse thermique différentielle
Considérant qu’une gibbsite pure contient 34,53% d’eau de constitution, la perte de

masse liée a la déshydroxylation de la gibbsite dans le matériau BD étant 24% (voir courbe

%Am (ATG)x100
%H,0(eau de constitution dans une gibbsite pure)

ATG), on obtient: %Gibbsite =

Remarque: Le rapport des proportions en gibbsite (obtenues par les deux méthodes) est proche
de I'unité :

%Gibbsite (obtenu par FRX) 70,50 _

%Gibbsite (obtenu par ATG) 69,50
ANNEXE VII: Quantification de la phase amorphe dans un échantillon

Consommables et mode opératoire

Les consommables sont : une Solution de NaOH 8M ; une Solution de HCI 0,5M et de
I’eau distillée. Les démarches se résument comme suit :

v peser exactement 3 g d’échantillon;

v introduire 1’échantillon dans 30 mL de solution de soude (8M), chauffer et agiter

pendant 30 minutes;

v laver et centrifuger a 3000 tr/ mn pendant 5 minutes;

v placer le résidu dans 30 mL de solution HCI (0,5M) et laisser au repos pendant
30 mn;

v laver et centrifuger a 3000 tr/ mn pendant 5 minutes;

v laver le résidu avec de 1’eau distillée jusqu’a pH neutre ;

v sécher le résidu a 1’air ambiant et a 1’étuve (105 +5 °C) pendant 24 heures;

v Peser le résidu étuve.

Les résultats sont reportés au Tableau A.VII.

Tableau A.VI1I: Taux de phases amorphes des échantillons

Echantillons ABD ARD BD ABDc ARDc BDc

mg 3 3 3 3 3 3
mg 1,96 2,11 208 084 110 150
TA 34,6 29,6 308 719 635 51,2

ANNEXE VII1: Détermination du nombre de feuillet dans la kaolinite des argiles
L’application de la formule de Scherrer ou la relation de Laure Scherrer, liée & la largeur

a mi-hauteur (LMH), a permis de calculer la taille des cristallites:

KX\ KX\

T=—"—¢etNF= (Boudchicha, 2010; Barama, 2011)

LMHXcos6 " dpj X LMHX Cosf
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Avec T : taille moyenne des cristaux dans la direction hkl, exprimée en A; K : Constante
de correction li¢ a I’appareillage ou Constante de Scherrer (0,89); LMH: largeur angulaire & mi-
hauteur du pic de diffraction relatif au plan réticulaire (hkl) exprimée en radian : LMH =26
- 201 ; A : lalongueur d’onde de la raie KaCu = 1,5406 A ; 0 : la moitié de la déviation de
I’onde (moitié de 1’angle de Bragg, au sommet de la réflexion considérée, exprimé en degrés).
Avec 0 =12,37/2 = 6,19 et Cost = 0,995.
Tableau A.VIII: Nombre de feuillets et taille des cristallites

Parameétres ABD ARD
20(L1) 12.28 12.29
20(L2) 12.45 12.43
A(20)° 0.17 0.14
A(20)r 0.0030 0.0024
20001 12.37 12.37
Oo01 6.19 6.19
Cos(6001 ) 0.995 0.995
T (A) 459 564
NF 64 79

ANNEXE IX: Détermination de ’indice de pouzzolanicité par Essai Chapelle Modifié
Mode opératoire
- peser exactement 1 g de matériau sous forme de poudre et déposer dans le ballon
conique;
- utiliser une pipette calibrée pour ajouter 250 mL d’eau distillée;
- ajouter 2 g (exactement) de CaO et placer le barreau aimanté dans ballon contentant le
mélange CaO-matériau-eau distillée;
- placer le thermomeétre et la colonne de refroidissement;
- boucher les deux autres ouvertures du ballon;
- homogénéiser le contenu du ballon;
- placer I'appareil sur la plague chauffante et commencer a chauffer;
- vérifier que la température atteint 85 + 5°C avant de lancer le chronométre;
- remuer et chauffer pendant 16 heures ; refroidir a température ambiante;
- ajouter au mélange 250 ml de solution de saccharose fraichement préparée (60 g de
saccharose dissous dans exactement 250 mL d’eau distillée);
- remuer pendant 15 minutes sur ’agitateur magnétique;
- filtrer le mélange avec un papier filtre standard et prélever 25 ml avec une pipette
calibrée et titrer avec une burette contenant la solution HCI 0,1N en présence de la

phénolphtaléine comme indicateur. Faire la méme procédure avec 1’ «essai a blanc».
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La réaction de titrage s’écrit comme suit:
CaO + 2HCI — CaCl; + H.0
Ca(OH)2 + 2HCI — CaCl, + H20

Expression du résultat

? (V1—V2)X74
V1X56

Mcy = X 1000 (mg)

Avec V1 (mL) : le volume de HCI 0,1N nécessaire pour les 25 ml de solution obtenue
par 1’échantillon a blanc; V2 (mL) est le volume de HCI 0,1N nécessaire pour les 25 ml de
solution obtenue par la réaction du matériau; 74 : masse molaire de Ca(OH)2 (g/mol); 56 :
masse molaire de CaO (g/mol).

Résultats : les résultats sont exprimés en mg de Ca(OH). fixé par gramme de matériau
(Tableau A.IX). Le caractére pouzzolanique est attesté lorsque 35% de la chaux a été fixé, soit
700 mg par gramme d’échantillon.

Tableau A.I1X: Résultats d’essai Chapelle Modifié des différents échantillons

Echantillons Blanc ABD ABDc ARD ARDc BD BDc

VHal (mL) 22,8 20,2 13,2 22,6 15,9 16,3 14,2

Mca(OH)2 (mg) - 299,2 1107,4 20 796,2 748 999,9
Limites 700 mg de Ca(OH); par gramme de matériau (ASTM)

ANNEXE X: Résultats d’essai sur les céramiques a base d’argile
L’ensemble des résultats sont présentés au Tableau A.X.

Tableau A.X: Résultats globaux des propriétés physiques des céramiques

Température (°C)

Echantillons Paramétres 700 800 900 1000 1100
pa (g/cmd) 2,1 2,2 2,3 2,4 2,5
Wa (%) 12,7 11,2 11,03 9,6 8,6

ABD IT (%) 24,8 24,7 22,8 16,4 10,7
6 (MPa) 7,2 8,3 10,2 17,1 20,1
pa (g/lcmd) 15 1,6 1,7 1,8 1,9
W (%) 17,4 15,3 15,1 13,1 11,7

ARD IT (%) 34,0 33,8 31,2 22,4 14,7
6 (MPa) 5,3 6,1 7,5 12,6 14,8

ANNEXE XI: Processus de formulation des éprouvettes de mortiers
% Regles geneérales de formulation des mortiers hydrauliques
v optimiser le rapport eau/liant (E/L) qui influe sur la résistance et la porosité;
v éviter le sous-dosage en liant qui altére la durabilité des matériaux;
v vérifier la compatibilité entre le ciment et les additifs utilisés qui impacte, entre

autre, sur la rheologie et la résistance;
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v ajuster la vibration du mortier frais a sa consistance pour obtenir une compacité

maximale sans ségrégation;

v prendre toutes les dispositions pour éviter une dessiccation précoce.

Pour y parvenir, nous avons utilisé des moules normalisés 4x4x16 cm; un malaxeur
automatique pourvu d’un écran dont les vitesses et le temps de malaxage sont parfaitement
préalablement réglés, conformément a la norme NF EN 196-1; un appareil & choc relié a un
écran dont le régime est de 60 chocs par minute.

¢+ Mode opératoire

> Introduire 1’eau en premier dans la cuve du malaxeur, y verser ensuite le mélange
ciment+aditif; aussitot apres, mettre le malaxeur en marche a vitesse lente.

> Aprés 30 s de malaxage, introduire régulierement le sable pendant les 30s
suivantes. Le malaxeur passe alors a sa vitesse rapide pendant 30s supplémentaires.

> A D’arrét automatique du malaxeur, pendant les 15 premiéres secondes, enlever
au moyen de la raclette tout le mortier adhérent aux parois et au fond de la cuve en le repoussant
vers le milieu de celle-ci. Faire monter la cuve et le malaxage a grande vitesse se poursuit
pendant 1 minute.

> A partir du mortier frais obtenu a la fin du malaxage, nous avons confectionné
les éprouvettes en coulant la pate dans des moules normalisés (4x4x16 cm) qui ont été fixés
sur I’appareil a choc de régime 60 chocs par minute. Apres arasement de 1’excédent, le moule
recouvert d’une plaque en verre est ainsi vibré pendant une minute.
Le moule est ensuite retiré de 1’appareil de choc puis conservé au laboratoire a la température
de 1842 °C pendant 24 heures. Le curage des éprouvettes dans des bacs a eau est effectué

immédiatement apres le démoulage.
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