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Introduction générale

Introduction générale :

L’argile est une matiére premicre utilisée depuis la haute antiquité [1]. L’abondance
naturelle et la disponibilite immédiate des argiles expliquent leurs grandes utilisations a

travers les temps [2].

Au début du 18°™ siecle, le concept d’argile a été évalué & partir des premiéres
analyses chimiques réalisées sur le kaolin. De nos jours I’utilisation des argiles, notamment
celles qui sont riches en Si O; et Al,Os, connait un nouvel essor dans la construction, dans la
céramique industrielle et artisanale, dans I’industrie pharmaceutique et dans la poterie. Les
matériaux argileux constituent souvent des mélanges naturels complexes de minéraux dont la
granulométrie et les propriétés physico-chimiques sont tres variables. Les criteres de choix
des utilisateurs sont moins liés a la composition chimique globale des matériaux argileux

qu’a leurs comportements pendant les différentes étapes de I’élaboration des céramiques.

Dans la perspective de valoriser les matiéres premiéres locales, s’inscrit notre travail

qui a pour objectif, I’élaboration de nouveaux matériaux céramiques.

C’est dans cette optique, que le présent travail sur 1’¢laboration d’un matériaux
céramique a base de mati¢res premieres locales de I’argile rouge extraite de région de
Medjana située au nord de Bordj Bou Arreridj, et de alumine dans le but d’améliorer la

qualité du produit( céramique ).
Ce mémoire est scindé en trois chapitres :

e Le premier chapitre présente quelques rappels, des définitions, des notions de bases
sur les céramiques, les argiles et les alumines.

e Le deuxiéme chapitre est consacré a la description des techniques expérimentales
utilisées.

e Le troisieme chapitre, est dédié a la présentation des résultats obtenus a partir de
I’élaboration des matériaux a base d’argile et des composites (Argile alliee a
I’alumine), et a I’¢tude détaillée de 1’évolution de la granulométrie en fonction du
temps de broyage, la mise en forme par pressage ainsi qu’au frittage a haute

température, et enfin 1’évolution de la densité.

Enfin, le travail est cloture par une conclusion générale et des perspectives.
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Chapitre | Etude bibliographique

Ce premier chapitre, a pour but de présenter et de définir les céramiques en général et
plus particulierement 1’argile et I’alumine. En effet, il comprend d’abord la présentation des

differentes étapes d’¢élaboration des céramiques.
I.1. Définition de céramiques

La racine grecque du mot céramique est kéramos qui signifie argile. Les céramiques
sont des matériaux inorganiques, composés d’oxyde, de carbures de nitrures et de borure. Les
ceramiques présentent des liaisons chimiques fortes de nature ionique ou covalente. Elles sont
mise en forme a partir d’une poudre de granulométrie adaptée qui est agglomérée. Dans une
deuxiéme étape la densification et la consolidation de cet agglomérat sont obtenues par un

traitement thermique appelé frittage [3].

Les céramiques sont parmi les matériaux les plus utilisés par I’homme, et sont
obtenus par cuisson a haute température. Les céramiques sont formées d’un ensemble de
grains consolidés a la suite d’un traitement thermique approprié. Si, pendant des millénaires,
elles ont été réalisées par application de regle et de recettes transmises par la tradition et
améliorées peu a peu, elles ont gardé un « rdle passif » (briques réfractaires, récipients ou

revétements) jusqu’a I’application de la science des céramiques [4].

Le phénoméne de céramisation commence a étre compris, et les chercheures ont
entrepris d’analyser et de modéliser les étapes de la fabrication. Grace a la connaissance
scientifique acquise, il est possible de réaliser des modeles mathématiques permettant de
visualiser et de simuler les étapes d’élaboration pour comprendre et maitriser la fragilité du

matériau [4].
1.2. Structure des céramiques

La céramique est un objet formé d’un matériau inorganique poly cristallin, présentant une
microstructure complexe : microcristaux bien ordonnés (grains) reliés par des zones moins
ordonnés (joints de grains), qui a été élaboré par une technologie particuliére appelée

technologie céramique [5].
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Chapitre | Etude bibliographique
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Figure I .1 : microstructure typique d’une surface céramique polie qui illustre les grains

monocristallins, joints de grains et pores [6].
1.3. Propriétés générales des céramiques

1.3.1. Propriétés thermiques

Lorsque les céramiques sont traitées thermiquement, 1’argile se transforme, et, apres
refroidissement, elle est alors constituée uniquement d’une phase amorphe ou d’un mélange
d’une phase amorphe et de phases cristallisées. Le choix, souvent empirique, des matieres
premieres et du cycle de cuisson dépend des propriétés d’usage recherchées pour les produits
finaux : par exemple, une faible conductivité thermique, une forte résistance mécanique ou
méme certains aspects esthétiques (couleur). La cuisson des produits céramiques dans un four
industriel et longue et nécessite plusieurs étapes. Cependant, depuis les années 70, il est
question de réduction du temps de cuisson, non seulement pour des raisons de rentabilité
(diminution du stockage, économie de personnel ...), mais aussi pour diminuer la quantité
d’énergie utilisé. Pour cela il est important de connaitre les transformations structurales et
microstructurales des matiéres premiére lors d’un traitement thermique, car elles induisent
une évaluation de leurs propriétés thermo physiques. Or, la capacité calorifique détermine le
besoin énergétique d’un procédé de cuisson. En outre, la distribution de température dans une
piéce en régime permanent est contr6lée par la conductivité thermique et, en régime

transitoire, par la diffusivité thermique [7].
1.3.2. Propriétés électriques

Les céramiques sont d’excellents isolants électriques et peuvent servir de support a

des éléments de circuits électrique. Ce sont elles, en particulier, qui constituent les isolateurs
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des lignes a hautes tension. Dans certaines conditions, comme des températures extrémement

basent, certaines céramiques deviennent supraconductrices [8].
1.3.3. Propriétés chimiques et environnementales

Les céramiques présentent généralement une tres grande inertie chimique et résistent
bien aux attaques aux substances agressives, a I’oxydation aux agressions climatiques. Ce
caractére de matériaux neutres et inertes fait qu’elles ne présentent pas de danger pour
I’homme et pour la nature. On les utilise d’ailleurs largement pour les équipements sanitaires,
médicaux ou alimentaires. On appelle inertie chimique la capacité a résister aux attaques
chimiques. Les céramiques oxydes étant déja oxydees, elles résistent beaucoup mieux aux

effets corrosifs que certains métaux [8].
I.4. Elaboration de céramiques

Le terme céramique ne recouvre pas un type de composition chimique, mais un
matériau généralement poly cristallin et trés bien densifié obtenu suivant un mode de mise en
ceuvre particulier, il et souvent synonyme dans le public d’objets usuels: carrelages,
sanitaires, vaisselle. Dans le cas des céramiques techniques notamment pour 1’¢électronique, la
maitrise de 1’¢laboration permet d’obtenir des propriétés performantes et utiles pour des
applications trés diverses (tenu mécanique, propriétés électriques, diélectrique, magnétique,
etc...) [9].

Les différentes étapes d’élaboration des céramiques sont résumées dans

I’organigramme suivant :
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Choix des matiéres

Premiére

Mélange, Broyage

l

Calcination

Meélange, Broyage

Synthése par voie

Chimique

l

Mise en forme

l

Frittage

l

Finition, controle

Figure 11.2 : Organigramme représentant Les différentes étapes d’élaboration des céramiques
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1.4.1. Matiéres premiéres

Le cycle de préparation des poudres pour céramiques consiste a mélanger des
matieres premieres pulvérulentes, puis a les calciner (chamotte). Il existe deux méthodes pour

la préparation de la matiére premiere :
1.4.1.1. Préparation par voie solide

Les matieres premiéres de base sont pulvérulentes, elles sont constituées d’oxydes, de
carbonates, de nitrates, ... etc. Une poudre idéale peut étre décrite comme étant formée de
grains de petite taille (de I’ordre de I1um), ne s’agglomérant pas, de forme réguliére,

avec une répartition de taille trés étroite, et de pureté ainsi que de dopage contrélés [9].
1.4.2. Mélange, broyage

Il s’agit d’une des phases essentielles du cycle de fabrication d’une céramique. Elle a
pour effet de broyer les matiéres premiéres mais surtout de mélanger les divers constituants :
matériaux de base, chamottes, liants organiques, ajouts divers. C’est également au cours de
cette opération que sont dispersés les agglomérats grains dont sont généralement formées les

poudres minérales. Le broyage est effectué en milieu humide [9].

1.4.3. Calcination

Cette opération a pour but de transformer un mélange de poudres en un matériau de
composition et de structure cristalline bien définies. Elle consiste a faire subir aux matériaux
Pulvérulents un cycle thermique, éventuellement sous atmosphére contr6lée, au cours duquel
ils vont, par des phénomenes de diffusion en phase solide, réagir, et former la phase

cristalline recherchée [9].

1.4.1.2. Préparation des matériaux par voies chimiques

La méthode la plus utilisee de préparation de poudres par voie chimique est la
préparation par voie chimique sous la pression atmosphérique normale. Elle regroupe un
ensemble de techniques de synthése dont 1’idée consiste a former des précipités ou des gels a
partir d’une solution homogéne contenant les cations désirés, puis a calciner ces précipités

pour former la phase et la microstructure recherchées.
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Dans la majorité des cas ces méthodes de synthése permettent d’obtenir des poudres
dont les caractéristique (finesse, pureté, filtrabilité, reproductibilité,...)sont nettement

supeérieures a celles obtenues par calcination [9].

1.4.4. Mise en forme

Le choix de la méthode de mise en forme (coulage ; extrusion ; pressage isostatique)
dépend essentiellement de la structure géométrique du composant a realiser, par exemple :

L’extrusion permettant I’obtention de pi¢ces longues a symétrie axiale (barreaux
d’antennes par exemple) ou de plaques relativement peu épaisses (substrats pour Circuits
Hybrides par exemple). Le pressage isostatique pour obtenir des céramiques de microstructure

tres homogene et dense [9].

1.4.5. Frittage

Les céramiques sont des matériaux présentant des températures de fusion élevées
(rendant impossible le coulage), une grande fragilité (faconnage par déformation impossible)
et une grande dureté (rendant difficile 1’usinage). Lors de la phase de frittage, 1’échantillon
mis en forme se densifie avec une perte de la porosité, tout en gardant sa forme.

Ce traitement thermique est réalisé a une température inférieure a la température de
fusion, afin de conserver une certaine tenue mécanique. On peut alors définir simplement le
frittage comme étant la consolidation par action de la chaleur d’agglomérat granulaire plus au
moins compacte, avec ou sans fusion d’un ou plusieurs constituants. Lors de la cuisson,
I’augmentation de la densité de la piéce s’opere par retrait volumique. Au cours du
traitement, si 1’agitation thermique est suffisante pour permettre la diffusion de la matiere,
deux phénomeénes coexistent simultanément : le soudage des grains et le grossissement,
responsable de la réduction de surface. On distingue communément trois étapes dans le
frittage qui se produisent successivement pendant la montée en température et le palier de
frittage :

- Reéarrangement et collage des particules, quelques fois favorisés par la présence d’une
phase liquide.

- Densification et élimination des porosités intergranulaires,

- Grossissement des grains et élimination progressive des porosités fermées.

Il existe deux types de frittage :

- En phase liquide lorsqu’une partie de la matiére atteint la fusion, on a alors des
phénomenes de viscosité et de mouillabilité qui entrent en jeu,
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- En phase solide lorsqu’il n’y a pas de fusion, ce sont alors uniquement les défauts
ponctuels qui interviennent.
Pour ameliorer la densification, le traitement thermique est souvent réalisé sous

pression [10].

a. Frittage en phase solide

Au cours de ce type de frittage, tous les constituants restent a 1’¢tat solide et la
densification résulte alors de la soudure et du changement de la forme des grains. La

densification, lorsqu’elle a lieu au cours du frittage en phase solide.

b. Frittage en phase liguide

Ce procédé d’élaboration est utilisé depuis le début du 20™™ siécle. Plusieurs études
ont été réalisées sur les principes du frittage en phase liquide, mais, il reste des zones
d’ombre a cause de la complexité du systeme étudié. Pour ce qui est des mélanges de matieres
premiéres argileuses, il y a d’abord une étape de pré-frittage jusqu'a 950°C. Chaque minérale
argileux évolue alors de fagon individuelle, les interactions n’intervenant qu’au-dela de cette
température. La présence d’alcaline ou d’alcalino-terreux dans les formulations initiales peut
modifier fortement la température d’apparition d’une phase liquide dans les céramiques au
cours du frittage. Cette derniére, méme en trés faible quantité, va accenteur fortement les
phénomeénes de densification [10].

Compte tenu de la complexité des interactions entre phases dans les céramiques, la
présence d’un liquide est souvent difficile a mettre en évidence étant donné que plusieurs
mécanismes peuvent alors étre en compétition. La compréhension des phénomenes impliqués
dans le frittage en phase liquide nécessite une bonne maitrise de I’influence du cycle
thermique, du temps de palier et de la granulométrie des poudres sur la microstructure et les

propriétés du produit final [10].
1.4.6. Finitions

Pour que le produit issu du frittage soit prés pour I’utilisation, il doit subir encore
plusieurs transformations spécifiques a chaque cas, lui permettant de devenir un composant.

Ces opérations peuvent consister en des usinages; des poses d’électrodes, (par
trempage, peinture ou sérigraphie suivie de cuisson), des poses de connexions (par soudure

électrique, soudure a la vague.) [9].
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1.5. Les argiles

1.5.1. Généralités

L’argile est une matiére premicre utilisée depuis longtemps dans les différentes
activités de la vie humaine. Le mot argile provient du mot grec « Argos » ou de latin

« argilo » qui veut dire blanc.

Les argiles sont des roches constituées d’une variété de minéraux trés fins, plus ou
moins bien définis, et dont la forme et généralement aplatie. 1ls sont constitués par des
minéraux spécifiques dits : argileux, mais on trouve aussi des especes dont les plus fréquents
sont la silice, des silicates non phylliteux, des oxydes, des hydroxydes cristallisés ou

amorphes et des carbonates [11].

Les minéraux argileux sont surtout des silicates d’alumine, dont la forme
cristallographique se traduit par I’existence d’empilements de feuillets ou agrégats fibreux,

dont la dimension moyenne est de 2um [2].

Ils possedent certaines caractéristiques qui les distinguent en tant que groupe.
L’analyse chimique montre que 1’argile est composée essentiellement de silice, d’alumine,
d’eau et souvent de quantités nom négligeables de fer (Fe), magnésium (Mg), et de faibles

quantités de sodium (Na), et de potassium (K) [12].

Les argiles sont caractérisées par une structure feuilletée (phyllosilicates) ou une
structure fibreuse (sépiolite et palygorskite). Grace a divers propriétés physico-chimiques
comme la grande surface spécifique, la plasticité, la capacité d’adsorption d’eau et de
gonflement, la faible perméabilité, les argiles peuvent étre utilisées dans de nombreux
domaines comme la fabrication de matériaux de construction, la cosmétique, la dépollution

des eaux ou le stockage des déchets y compris les déchets nucléaires [13].

1.5.2. Définition

Dans la littérature, on trouve fréquemment deux termes «argiles » et « minéraux

argileux » (en anglais clays and clay minerals) qui ne sont pas synonymes.

L’argile est un terme introduit par les géologues et les pédologues pour caractériser

des particules dont la taille est inférieure a 2 microns.
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Les minéraux argileux contiennent des « argiles » et des matériaux minéralogiques
comme le quartz, etc. Mais le terme argile prend également un sens plus précis dans le

vocabulaire minéralogique. On parle alors de minéraux argileux [1].

1.5.3. Origine

Les minéraux argileux proviennent de 1’érosion de roches silicatées en particulier de
la désagrégation des minéraux composants du granite : mica et feldspath. Les minéraux
argileux les plus communs: la kaolinite, I’halloysite, la montmorillonite, 1’illite, la
vermiculite sont de trés fines particules, elles peuvent soit resté sur place (argiles résiduelles,
ex : argiles a silex, argiles de décalcification) soit étre transportés sur de longues distances

par les cours d’eau jusqu’au fond de la mer (ex : argiles des fonds océaniques) [14].

En fonction des roches meres (granite, gneiss ou shistes) et du climat, les minéraux
argileux résultant sont différents. En climat froid, I’altération est faible, les minéraux argileux
sont identiques ou peu différents des minéraux de la roche (illite et chlorite), ils sont hérités
de la roche d’origine. En climat chaud et humide, I’hydrolyse est poussée, la kaolinite se
forme en milieu drainé, les smectites en milieu confiné. En climat tempéré, humide,
I’altération est modérée, il apparait des interstratifies, des illites et des chlorites dégradés, de

la vermiculite [14].
1.5.4. Utilisation possible des argiles

L’argile est nécessaire pour la fabrication des objets utilisés dans la vie quotidienne.
Elle est utilisée comme matériaux réfractaires, matériaux de construction, médicament :

1.5.4.1. Matériaux réfractaires

L’argile a des propriétés physico-chimiques trés particulieres. A une température au-
dessous de 2054°C, sa propriété physique ne change rien ; grace a cette propriété, ’homme

utilise 1’argile comme matiére de base pour réaliser un four [15].

1.5.4.2. Matériaux de construction

L’argile est nécessaire pour la fabrication des objets utilises dans la vie quotidienne.
Les argiles sont classées en fonction de leur origine et de leur composition. A 1’état naturel,
I’argile est sous forme d’une pate, facile a manipuler et a 1’état sec, elle est sous forme d’un
solide roché et imperméable. L’homme utilise I’argile comme briquéte, matiere premiere des

arts, ciment, décoration,....[15].
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1.5.4.3. Médicament

L’homme utilise I’argile comme mati¢re premiere des produits cosmétiques, des
médicaments et des produits sol-gel. Les argiles présentent une grande diversité de

composition. Elles ont une bonne composition medicale.

Les hommes utilisent 1’argile comme :

e Shampooing naturel ou pour protéger la peau aux rayons des soleils,

e Dentifrice
e Meédicament qui calme la faim

e Médicament qui calme les diarrhées

e Huile de massage [15].

1.5.5. Structure cristalline des argiles

Les minéraux argileux se caractérisent principalement par une structure en feuillets
dans la plus part des cas, d’ou leur appellation de phyllosilicates. Ces feuillets sont constitués
de deux types de couches, octaédrique et tétraédrique, dont les sommes sont occupées par les
ions O% et OH". Ces ions chargés négativement ont tendance & se repousser et forment une
charpente ou peut étre logée des cations qui assurent la stabilité ¢lectrostatique de 1’ensemble

de la structure.

La représentation structurale des minéraux argileux peut étre schématisée comme une
unité associe une feuille et un espace interfoliaire. Généralement le feuillet est formé par

deux types de couches :

a. La couche tétraédrigue

Cette couche formée par un atome centrale A, en principe le silicium, entouré de quatre
atomes d’oxygéne (figure 1.3). Chaque tétraédre est lié aux autres tétraedres voisins en

partageant trois angles. L’association de six tétra¢dres forme une cavité hexagonale.

L’épaisseur de la couche tétraédrique est de 4.6A [16].
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Figure 1.3 : Représentation des couches tétraédres [17].

b. La couche octaédrigue

Cette couche est formée par un atome centrale A, souvent 1’aluminium, entouré par
des atomes d’oxygenes et des groupements hydroxydes (figure 1.4). Chaque octaédrique est

connecté aux autres octaédres voisins en partageant uniquement les arréts entre eux.

L’épaisseur de cette couche octaédrique est de 5.05 A [16].
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Figure 1.4 : Représentation des couches octaédres [17].

1.5.6. Classification des minéraux argileux

1.5.6.1 Classification selon la structure chimigue

La classification des minéraux argileux est basée sur plusieurs parameétres tels que la
combinaison de feuillets (T/O ou 1/1 ; T/O/T ou 2/1; T/O/T/O ou 2/1/1), le type de cations
dans I’octaédre, la charge de la couche et le type d’éléments dans 1’espace interfoliaire

(cations, molécules d’eau,...).

En ce qui concerne les argiles interstratifiés, il existe d’autres critéres tels que le mode

d’empilement, la composition chimique et le type d’espéces argileuses.
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Tableau 1.1 : Classification des principaux groupes de minéraux argileux et de leurs especes

[28].

Groupe de minéraux

Espéce Minérale

Structure
T= couche de tétraédres

Argileux O=couche d’octaédres

Kaolinite Minéraux a 2 couches

Kaolinite Halloysite T:0T:0
Dickite

Smectites Montmorillonite Minéraux a 3 couches
Saponite T:0:T T:0:0
Beidellite
Nontronite

Ilite Ilite

Vermicule Vermicule

Micas Muscovite
Biotite

Chlorites Chlorites Minéraux a 4 couches

T:0:T:O0OT:0:T:0

Le tableau 1.1 présente la classification des principaux groupes des minéraux argileux

et de leurs espéces.

Les principaux critéres de classification recommandés par 1’ Association Internationale

Pour I’Etude des Argiles (AIPEA) sont basés sur les paramétres suivants :

a. Les monophyllites

La combinaison de feuillets,

Le type de cations dans I’octaédre,

La charge de la couche,

Le type de matériel dans 1’espace interfoliaire (cations, molécules d’eau,...) [18].

Elles sont constituées d’une seule catégorie de feuillets.

1. La famille de la kaolinite (T/O ou 1/1)

La formule générale du groupe des kaolinites est (Si,) (Aly) Os(OH) 4. Les argiles sont

dites kaolinites, s’ils ont un taux d’alumine supérieur a 37%. Le feuillet élémentaire est

compos¢ par I’alternance d’une couche de silice tétraédrique et d’une couche d’alumine

octaédrique.
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La distance interatomique dans les deux structures est environ de 7 A. La liaison entre
la couche de silice et la couche d’alumine se fait par substitution de certains (OH)" par des
oxygénes O® . Dans les couches de I’alumine un ion AI** sur quatre est remplacé par un ion
Mg?®*, c’est qui assurent des liaisons assez fortes entre les feuillets. En général, les kaolins

sont colorés de teinte blanche [19].

Eapace interfolisre

® OSilicium

B AlouMg
Tétraddres \ o
‘ )
O Oxygene
: | () Hydroxyle
Octaédres
0 VITIE 17/ 0 OTCTrth Ve - S

Figure 1.5 : Représentation schématique de la structure de la kaolinite [20].

2. Lafamille de P’illite (T/O/T ou 2/1)

Ce type correspond aux illites, smectites et vermiculites; il comporte trois couches :
deux couches tétraédriques de silice, encadrant une couche octaédrique alumineuse; mais
cette couche octaédrique a une composition différente suivant les argiles, de sorte qu’il
convient de distinguer deux types : le premiere type est dioctaédrique telles que les illites et
les smectites (montmorillonites, saponites, beidellites et les nontronites) et le second type est

trioctaédrique (cas des vermiculites)[21].

La couche est dite trioctaédrique si tous les sites octaédriques sont occupés par des
cations divalents et dioctaédrique si seuls deux octaédres sur trois sont occupés par des

cations trivalents.

La plupart des especes de ce groupe sont des minéraux présentant des substitutions
tétraédriques ou octaédriques, ou les deux simultanément et conduisent de ce fait a des
feuillets chargés avec compensation des charges par I’intermédiaire de cations interfoliaires

[22].
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Figure 1.6 : Représentation schématique de la structure d’une argile de type TOT [20].
3. Famille des chlorites (T/O/T/O ou 2/1/1)

Cette famille est constituée d’une couche d’octaédre encadrée par deux couches
tétraédriques et inter feuillet constitué par une couche d’octaédre; les feuillets d’une épaisseur
de 14A sont assez fortement liés entre elles pour les chlorites vrais. Les pseudos chlorites

peuvent présenter des phénomenes de gonflement notables [23].

Figure 1.7: Représentation schématique de la structure d’une argile de type TOTO [20].

Page | 15



Chapitre | Etude bibliographique

b. Les polyphillites (ou minéraux argileux inter stratifiés)

Les minéraux inters stratifiés se caractérisent par la superposition, selon un
empilement vertical. De deux (ou plus) types de feuillets. Il s’agit de minéraux fréquents en

milieu naturel.
Ces minéraux sont constitués par la superposition de feuillets qui sont soit :

- De nature différente (illite-smectite, vermiculite-smectite, etc.....) ;

- De méme nature mais qui différent par leurs remplissage interfoliaires (cas de la
montmorillonite hydratée ou ’espace interfoliaire peut contenir une, deux, trois ou
quatre couches d’eau) [24] ;

- Par la nature et le remplissage interfoliaire : illite-smectite avec des feuillets de

smectite dans des états d’hydratation variables.
Parmi ces minéraux, les interstratifiés illite-smectite sont les plus étudiés [25].

Si on considére un minéral interstratifié qui contient deux types de feuillets A et B, on peut

envisager essentiellement trois types d’interstratifiés :

o SEQgrégués : une particule donnée présente des séquences AAABBB ;

e Réguliers: une particule donnée comporte alors des séquences
ABABAB...AB;

o Aléatoires : tous les cas intermédiaires, entre les deux premiers cas décrits
précédemment [26].

C. Les argiles fibreuses

Les argiles fibreuses se caractérisent par des feuillets argileux discontinus, elles
présentent une structure de base en ruban, proche du talc en composition mais avec une
structure en chaines comme dans les pyroxenes ou les amphiboles. Les tétraeédres sont reliés

entre les chaines [27].

1.5.6.2. Classifications selon la couleur

Les argiles ne sont pas identifiées par leur couleur. Une couleur peut étre attribuee a
plusieurs types d’argiles, la couleur verte par exemple est retrouvée chez la montmorillonite,
illite ou encore le chlorite,....La variation de couleur constatée est fonction de la

concentration en oxyde de fer [29].
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a. Verte

Les argiles vertes présentent une faible teneur en fer, ce sont généralement les

montmorillonites, les illites et les smectites [30].
b. Blanche

Ces argiles ne contiennent aucune substance colorée. Leur formation n’a donc pas été
perturbée, elle a été uniforme. On retrouve le plus souvent des kaolinites mais également des
smectites [30].

c. Rose

Ces roches argileuses ne sont pas retrouvées au naturel, telles quelles. 1l s’agit d’un
mélange d’argile rouge et d’argile blanche. Ce mélange a pour but d’augmenter la
concentration en oligo-éléments de I’argile blanche tout en diminuant la concentration en fer

de I’argile rouge [31].
d. Rouge

Généralement des illites, ces argiles sont riches en oxyde de fer. Tres
reminéralisantes, elles sont idéales en usage externe pour les peaux irritées, fatiguées ou

ternes qu’elles adoucissent et purifient [32].
e. Jaune

Ces illites riches en oxyde de fer et magnésie vont apaiser de nombreuses douleurs
(articulaires, musculaires) et tonifier la peau. Appliquées en masques, la peau et les cheveux

normaux I’apprécient tout particulierement [32].
1.5.7. Propriétés des argiles

Les minéraux argileux se caractérisent par plusieurs propriétés physico-chimiques dont

les principales sont :

- Formes et surfaces spécifiques,
- Capacité d’échanges cationiques,

- Capacité de gonflement et d’adsorption,
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1.5.7.1. Forme et surface spécifigue

La fine taille des argiles leur confére une surface spécifique importante par rapport au
volume des particules. La surface relative augmente avec la diminution du diamétre. La
surface des argiles est supérieure a celle des minéraux de méme taille mais de formes
différentes. Le rapport épaisseur/largeur est de 1’ordre de 20 pour les argiles. Les propriétés

des argiles sont principalement contrdlées par leurs surfaces.

Les particules d’argiles présentent des surfaces spécifiques tres importantes et
peuvent de ce fait attirer un grand nombre de molécules d’eau et d’ions, et exercer entre elles
d’importantes forces d’interactions. Ces forces influent amplement sur le comportement

mécanique des argiles.
L’intensité de la charge électrique est liée a la surface spécifique de la particule.

Tableau 1.2 : indique les valeurs caractéristiques des surfaces des grandes familles
argileuses. La surface totale comprend la surface externe, comprise entre les particules
argileuses, et la surface interne, correspondant a ’espace inter foliaire. Les smectites ont les

surfaces totales maximales [23].

Tableau 1.2 : Surface spécifique des particules argileux [23].

Argile Surface interne m*g | Surface externe m?/g | Surface totale m*/g
Smectite 750 50 800
Vermiculite 750 <1 750
Ilite 5 25 30
Kaolinite 0 15 15
Chlorite 0 15 15

1.5.7.2. Capacité d’échanges cationiques

La capacité d’échange cationique (CEC) est le nombre de charge positive compensent
la charge superficielle. Elle correspond a la quantité de cations pouvant étre mobiles et
échangées dans la structure. Elle est définie par le nombre de cations monovalents possible

de substituer aux cations compensateurs pour compenser la charge négative de 100 grammes
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d’argile. Elle s’exprime généralement en milliéquivalents (1 meq = 96.5 C). Les principales

causes de cette CEC sont externes et internes a la structure cristalline de 1’argile [33].

Les mesures expérimentales de cette capacité d’échange effectuées pour la
montmorillonite [Olphen, 1971] et pour la kaolinite [Samson, 1954] ont mis en évidence

I’influence du pH de I’eau du sol sur cette propriété.

Le tableau 1.3 regroupe, les valeurs de surface spécifique et de la capacité d’échange des

différentes familles d’argile pour une solution neutre (pH = 7) [34].

Tableau 1.3 : Capacité d’échange de cations (C.E.C) et surface spécifique totale (Sst) de

quelques argiles [23].

Argile C.E.C (meq/100g) Sst (m?/g)
Montmorillonite Na* 150 800
Montmorillonite Ca” 80 300

Ilite 40-10 40-60

Kaolinite 3-15 5-20
Elément non argileux - 1-3

1.5.7.3. Capacité de gonflement et d’adsorption

Généralement, toutes les argiles possedent une capacité de former facilement des
complexes lamellaires par I’insertion des molécules d’eau ou organique dans 1’espace
interfoliaire. Ce phénomene est appelé gonflement, le degré de gonflement ou degré

d’hydratation varie d’une famille argileuse a une autre [35].

Les smectites, les vermiculites et les minéraux interstratifiés sans parmi les argiles qui
se caractérisent par une capacité d’expansion beaucoup plus importante que celles des autres
especes argileuse. L’incorporation d’eau est réversible a la pression atmosphérique et dépend
de la température et de I’humidité relative (la pression de vapeur d’eau) de I’air. Plus 1’air
est humide, plus I’argile pourra incorporer de I’eau jusqu’a sa limite de saturation. La plupart
des phyllosilicates possédant de telles propriétés de gonflement sont classés dans la famille

de smectites [36].
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1.6. L’alumine (Al,O3)

L’alumine ou oxyde d’aluminium a pour formule Al;O3, lorsqu’elle est sous la forme
anhydre. Elle présente un polymorphisme structural remarquable avec les variétés a-, y-, 6-, 6-
, k-, &-, M-, x-Al,O3. Sa bonne tenue mécanique a haute température, sa dureté élevée, son
excellente résistance a 1’usure, sa grande résistivité électrique et son inertie chimique

importante font de 1’alumine un matériau utilisé dans des domaines trés variés.

A Détat naturel, I’alumine se trouve dans la bauxite sous forme d’hydrate :
monohydrate (Al,03(H20)) et tryhydrate (Al,O3(H,0)3). On la trouve aussi comme minerai,

le corindon dit aussi alumine-a. [37].

Le procédé le plus utilisé pour extraire I’alumine de la bauxite est le procédé de

Bayer, il est basé sur la dissolution de I’alumine provenant de la bauxite [38].
1.6.1. Production industrielle de I’alumine
Pour produire de 1’alumine, il faut essentiellement :

- De la bauxite de qualité correcte a un cout acceptable.

- De la soude caustique.

- DeI’énergie.

- La capacité technique et une main d’ccuvre competente.

- Et surtout, une capacité financiére tres importante pour construire la raffinerie et
éventuellement les infrastructures de transport liées (pour, selon les cas amener la
bauxite, la soude, ou pour évacuer I’alumine). Les investissements nécessaires sont de

I’ordre de 1 a 2 milliards de dollars selon la dimension envisagée [39].

1.6.2. Propriétés de I’alumine

De par ses propriétés physiques, I’alumine qui se forme naturellement a la surface de
I’aluminium par exposition a I’oxygene de I’air, forme, contrairement a la rouille dans le cas

du fer, une couche hermétique protectrice qui empéche le reste de I’aluminium d’étre oxyde.
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Tableau 1.4 : Propriétés de I’alumine [40].

Propriété Valeur

Point de fusion 2054+ 6°C

Point d’ébullition 3000°C
Coefficient de dilatation & 25°C 7.1 10°K*
Conductivité thermique & 25°C 0.46 J.em™sT K™
Chaleur spécifique & 25°C 0.753 J.g7 K™
Résistivité & 14°C 10°Q.cm

1.6.3. Structures et génération des difféerentes variétés d’alumine

L’alumine cristallise sous différentes formes, 1’une stable (a-Al,O3), les autres métastables (y,

3, 0, x, g, m, x-Al,03) [41].

e [aphase alpha:

A une structure rhomboédrique. Les ions O forment un empilement hexagonal
compact. Les ions AI** occupent 2/3 des sites octaédriques. Les paramétres de cette cellule
hexagonale unité sont: ay = 4.7589A, Co = 12.951A, a=B=90° et y=120°. Cette phase est
stable au-dela de 1150°C [42].

e [ es phases eta, delta et theta :

sont aussi composées d’un sous réseau d’oxygene en empilement cubique compact,

I3

avec des distributions différentes d’une phase a 1’autre des ions Al°" dans les sites interstitiels

octaédriques et tétraédriques, qui s’ordonnent progressivement avant d’évoluer vers la phase

alpha [42].
e Laphasex:

A une structure orthorhombique, avec des plans compacts d’ions O, les ions Al**

occupant des sites tétraédriques et octaédriques [42].
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Chapitre 11 Matériels et méthodes

Cette partie décrit les différentes matiéres utilisées ainsi que le protocole suivi pour
I’¢laboration des matériaux ¢étudiés. Dans ce chapitre également, nous décrivons les
techniques de caractérisation utilisées pour évaluer la taille des grains, la granulométrie ainsi
que I’analyse thermique différentielle et thermogravimétrique, et enfin le suivi de I'évolution

de la densité.
I1.1. Moyens expérimentaux utilise

11.1.1. Le broyage

Pour la préparation des poudres, on a utilisé un broyeur a billes de type RETSCH-PM
100, modele de table pratique avec un point de broyage pour bols de 50 a 500 ml et trois bille

en zircone de 20mm de diameétre et une vitesse de 350 rotation/ minute.

11.1.1.1. Principe de fonctionnement du broyeur

Les bols de broyage sont disposés excentriqguement sur la roue solaire du broyeur
planétaire a billes. La roue solaire tourne dans le sens contraire a celui de la rotation des bols
de broyage. Les billes de broyage situées dans le bol subissent une déviation résultant de
mouvements de rotation superposes, responsables de ladite force de Coriolis. Les différences
de vitesse entre les billes et les bols de broyage entrainent une interaction entre des forces
d’impact et de friction libérant des énergies dynamiques importantes. La combinaison de ces
forces se traduit par le degré de broyage élevé et trés efficace des broyeurs planétaires a billes
[43].
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Figure 11 .1 : Broyeur planétaire a billes PM 100

11.1.2. Pressage

Le MP 150 peut étre équipé d’une interface série. De plus, une limitation de pression
programmable individuellement est disponible pour régler la pression maximale souhaitée.
Un pompage supplémentaire n’augmente alors pas la pression au-dela de la valeur réglée.
Ceci est particulicrement utile si 1’échantillon doit toujours étre pressé avec la méme

pression. Cela rend chaque processus de pressage facile a controler et reproductible.

- Vanne manuelle pour une réduction de pression contr6lée, maintient la pression stable
pendant plusieurs heures.

- Protection intégrée contre les éclats.

- Valve de controle de pression intégrée.

- On commande les matrices de presse séparément, avec monomeétre (MP 150) au

affichage numérique de la pression (MP150D) presse jusqu’a 15 tonnes.
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- Reésolution : 0.5t/0.01t.

- Largeur entre pistons : 150 mm

- Largeur libre min /max : 52 mm / 142 mm

- Diameétre de broche : 36 mm

- Cours de la broche : 90 mm

- Démentions (H min /max. * L * P) : 436/ 526* 370 * 300 mm
- Poids: 43 kg

- Alimentation MP150 D : 12 V

Figure 11.2 : Presse-MAASSEN Die Set-MP150

La poudre est comprimée dans une presse qui préfigurer la forme définitive de la piéce
frittée, le produit issu de la compression est appelé (piece a vert) ou (cru) la compression
permet de mettre en contact les particules de poudre et d'augmenter les points de contact
entre les grains sous l'action d'une pression, par glissement, écrasement des agglomérats et
fragmentation des grains les plus dures, cette étape donne une tenue mécanique au produit

avant frittage[44].
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Il existe une méthode de mise en forme : le pressage encore appelé compactage qui

peut se faire de maniére axiale ou isostat. Le pressage uniaxial est réalisé¢ par I’intermédiaire

d’une presse elle permet d’assurer la tenue mécanique de la piece [45].

11.1.3.

Figure 11.3 : Hllustration des étapes de compactage et évolution de la porosité [46].

Le frittage des échantillons

Le four Nabertherm est le bon choix pour une utilisation quotidienne en laboratoire. Ce

four a plusieurs caractéristiques :

v
v

<

Température maximale 1100°C

Chauffage par deux cOtés grace a des plaques chauffantes en céramique (chauffage
par trois cOtés sur le four).

Plaques de chauffage céramiques avec eléments chauffants intégrées, protégées contre
les projections et les échappements gazeux, faciles a changer.

Isolation en matiére fibreuse classée non cancérigéne.

Carcasse en inox a la surface structurée.

Enveloppe & double paroi pour des températures extérieures basses et une grande
stabilité.
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v" Au choix avec porte a battant utilisable comme support ou sans supplément avec
porte guillotine, la partie chaude étant la plus éloignée de I’opérateur.

v" Ouverture réglable de I’arrivée d’air dans la porte.

v" Cheminé d’évacuation de I’air dans la paroi arriére du four.

Autres accessoires contrOle et enregistrement des processus avec le progiciel.

e 1ol
<> ;?
S e -
T
! p
P g s i
' oy
-
- RN

ANEE=TT
SNUREer mern

Figure 11.4 : four de 1100 °C
11.2. Caractérisation des échantillons de poudre

11.2.1. Granulométrie

La distribution granulométrique de poudres a été caractérisée par granulométrie laser
Cilas 1090. Cet instrument est de moyenne gamme offrant une plage élargie de mesures
granulométriques. Il est équipé de deux lasers et de 1’architecture optique multi-longueurs
d’onde CILAS. Cette technique permet de donner la distribution des tailles dans 1’échantillon

étudier 0.04 a 500 pm. I’échantillon peut étre analysé en solution en voie séche ou humide.
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Figure 1.5 : principe générale de la granulométrie.

(1) Agitateur, (2) Ultrasons, (3) Pompe, (4) Pompe rapide, (5) Remplissage

(6) Vidange, (7) Cuve pleine, (8) Laser I, (9) Laser 3, (10) stop all.
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Figure 11.6 : Granulométrie laser-CILAS 1090.

11.2.2. Analyse thermique différentielle et thermogravimétrique

Cette ¢tude a ¢été effectuée a 1’aide d’un appareil SETARAM. Les mesures sont
réalisées sans air entre I’ambiante et 1200°C avec une vitesse de monté de 10°C/min. Les
analyses thermiques différentielles et thermogravimétriqgue (ATD et ATG) des poudres ont
été réalisées dans le but d’identifier les réactions physico-chimiques relatives au dégagement
ou absorptions de chaleur enregistres, et a évaluer les différentes pertes en masse (ou gain de
masse éventuellement) se produisant pendant le traitement thermique. Dans le cadre de cette
étude, des creusets en alumine ont été utilisés pour les différentes expérimentations. Les
mémes conditions expérimentales ont été rigoureusement respectées afin de pouvoir

exploiter les résultats de facon comparative tant sur le plan qualitatif que quantitatif.
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Le montage ATD-ATG couplé a aussi été utilisé pour évaluer les pertes de masse qui
se produisent lors du traitement thermique simultanément a 1’acquisition des courbes ATD.
Dans ces conditions, les mesures ATG apportent des informations complémentaires a celles

obtenues par ATD [47].

Figure 11.7: SETARAM (ATD-ATG)

11.2.3. La densité

La densité des poudres est mesurée au I’appareil de KERNags basé sur le principe
d’Archiméde du déplacement des fluides et sur la loi de Boyle pour déterminer le volume.

L’appareil est un KERN ags. Le fluide utilisé est I’hélium a cause de sa taille de
I’ordre de 1’angstrom qui fait de lui un gaz pouvant pénétrer dans les petits pores, assurant
une justesse maximale. Ce pycnometre permet de déterminer le volume d’une poudre donnée.
Connaissant sa masse, il est simple d’en déduire la masse volumique.

La mesure de la densité a cru se fait sur des piéces de forme géométrique simple avec
un pied a coulisse et une balance de grande précision. Elle est exprimée en valeur absolue ou

relative par rapport a la densité théorique.
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La densité apparente des échantillons denses est mesurée par la méthode
d’Archimede.
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Chapitre 111 Résultats et discussions

Dans ce chapitre, les différentes étapes suivies pour élaborer, par voie solide, un
matériau a base d’une argile rouge locale extraite d’une carric¢re de la région de Medjana dans
un premier temps, et puis un matériau composite (argile plus alumine) dans une seconde

étape.

Il sera question de passer en revue, les matiéres premieres, les détails et conditions de

I’élaboration et la discussion des différents résultats.
I11.1. Matériaux utilisés

111.1.1. L’argile rouge

La matiére premiére locale utilisée est I’argile de djebel Medjana, prélevée d’une

carriére située au nord de Bordj Bou Arreridj (figure 111.1).

Figure I11.1 : les roches d’argiles
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I11.2. Préparation de la poudre

Argile

Broyage
2h, 4h, 6h, 8h, 10h, 20h

Analyse granulométrique

Pressage

Cuisson 2h a 1100°C

Figure 111.2 : Organigramme représentant la préparation d’argile.
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111.2.1. Composition chimique de I’argile rouge

Dans toutes les analyses chimiques effectuées sur 1’argile rouge, quelle que soit leur

origine géographique, les ¢léments chimiques retrouvés sont dans 1’ordre de prédominance :

Analyse chimique Argile
SiO, 52.64
Al,O4 18.31
Fe20s 6.83
CaO 2.16
MgO 7.00
SO3 0.13
K.0 3.03
Na,O 0.62
Cl 0.011
PAF 9.29

e SiO,, Al,O3 Fe,O3 H,0 (éléments dominants) ;
e Mn304 CaO, NayO, P,0s (éléments secondaires) ;

e Cr,Zr, Ti(TiO,) ; V (éléments accessoires).
Parmi ces éléments, trois jouent un réle important :

- Du fer qui se trouve sous forme d’hématite de formule chimique Fe,O3; qui confere a
I’argile la couleur rouge mais aussi sous forme de goethite (Fe,O(OH)).

- De I’aluminium, sous forme d’alumine dont la formule chimique est Al,Os3. Elle se
présente sous plusieurs formes de gibbsite (Al(OH) 3) et de boehmite (AIO(OH)).

- De la silice de formule chimique SiO, qui est souvent sous forme combinée dans les

argiles : Kaolinites (Al, Si,Os(OH),4) ou les halloysites.
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Ces trois éléments chimiques se retrouvent dans les argiles dans des proportions variables
avec des prédominances soit du fer, soit de ’alumine. Les autres composés chimiques se

retrouvent généralement en faibles proportions [43].

111.2.2. Broyage manuel

L’argile rouge a été broyé initialement (ou pré-broyée) en utilisant un mortier et un
pilon en porcelaine, pendant 30min, jusqu’a I’obtention d’une poudre d’une taille fine (Figure
11.3).

Figure 111.3 : Pré-broyage d’argile a ’aide d’un mortier.

111.2.3. Broyage automatique

A partir de la quantité initiale, cing échantillons de 20 g ont été pris et broyés une
deuxieme fois dans un broyeur a bille de type RETSCH-PM 100, modele de table pratique
avec un point de broyage pour bols de 50 a 500 ml et trois billes en zircone de 20 mm de
diamétre et une vitesse de 350 rotation/minute, pendant des temps différents a savoir : 2, 4, 6,
8 et 10 heures.
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2 heures 4 heures

10 heures 20 heures

Figure 111.4 : Quelgues poudres apres broyage.
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111.2.4. Analyse granulométrique

Afin de suivre I'évolution des fractions volumiques des différentes tailles de grain
apres l'effet du broyage a des temps divers, une analyse granulométrique détaillée a été
effectuée.
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Figure I11.5 : Distribution granulométrique de 1’échantillon de 2 h.

La figure I11.5: Représente la distribution granulométrique d’échantillon broyé
pendant 2 heures, d’une fraction de taille moyenne de 1.45 pm de diametre a 10%, de 6.84
pm de diamétre a 50% et d’une fraction de 28.39 um de diamétre a 90% en volume, et de
diamétre moyen de 11.03 pm.
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Figure 111.6 : Distribution granulométrique de 1’échantillon de 4h.

La figure 111.6: Représente une distribution granulométriques d’échantillon broyé
pendant 4 heures, d’une fraction de taille moyenne de 1.39 um de diamétre de 10%, et de 6.56
pm de diameétre a 50% et d’une fraction de 27.77 pm de diamétre a 90% en volume et de

diametre moyen 10.76 pum.
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Figure 111.7 : Distribution granulométrique de 1’échantillon de 6h.
La figure I11.7 : Représente une distribution granulométriques d’échantillon broyé
pendant 6 heures, d’une fraction de taille moyenne de 1.50 um de diamétre a 10%, de 7.07

pum de diametre a 50% et d’une fraction de 25.58 pm de diametre a 90% en volume et

diamétre moyen de 10.52 pum.
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Figure 111.8 : Distribution granulométrique de 1’échantillon de 8h.

La figure 111.8: Représente une distribution granulométriques d’échantillon broyé
pendant 8 heures, une distribution multimodale de plusieurs composées granulométriques
d’une fraction de taille moyenne de 1.39 pum de diamétre a 10%, de 6.69 um de diamétre a

50% et d’une fraction de 24.82 um de diametre a 90% en volume et diametre moyen de 10.12

pm.
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Figure 111.9 : Distribution granulométrique de I’échantillon de 10h.
La figure I11.9: Représente une distribution granulométriques d’échantillon broyé
pendant 10 heures, d’une fraction de taille moyenne de 1.63 um de diamétre a 10%, de 8.75

pm de diametre a 50% et d’une fraction de 27.17 um de diamétre a 90% en volume et

diametre moyen de 11.85 um.

Page | 40



Chapitre 111

Résultats et discussions

Tableau I11.1 : Représente les résultats de I’analyse granulométrique.

Diameétre (um) | Diamétre a Diameétre a Diameétre a Diameétre
Temps (h) 10% 50% 90% moyen
2 heures 1.45 6.84 28.39 11.03
4 heures 1.39 6.56 27.77 10.76
6 heures 1.50 7.07 25.58 10.52
8 heures 1.39 6.69 24.82 10.12
10 heures 1.63 8.75 27.17 11.85
20 heures 1.49 9.52 39.25 15.31
—Jl— diametre 2 10 %
—@— diamétre a 50 %
—4x— diamétre a 90 %
E —W— diamétre moyen
40
35
30 +
25 +
20 +
15 + v
1 v
_ vV—v v
10 . S
o o B
5 -
1 = = B =
0 I I I I

2 heures 4 heures 6 heures 8 heures 10 heures 20 heures

Figure 111.10 : taille des grains en fonction du temps de broyage

A partir de I'évolution des tailles des grains avec le temps de broyage, on peut

constater que la taille des particules diminue en fonction du temps de broyage entre 2 a 8

heures, aprés on note qu’elle commence a monter progressivement. Cette évolution peut-étre

due a une ré-agglomeration des grains grace a des forces attractives faibles. Cette realité, nous
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a poussés a broyer notre poudre a nouveau pendant 20 heures afin de confirmer ou

infirmer cette tendance a la montée.

100 +

Q3 (valeure cumulées) /%
)
Histogramme ( x 20.0)

o
|

T T T T T T T T T T

T L |
0,1 1 10 100
X ( diametres )/ um

Figure 111.11 : Distribution granulométrique de 1’échantillon de 20 h.

La figure I11.11: Représente la distribution granulométrique d’échantillon broyé
pendant 20 h, une distribution multimodale de plusieurs composées granulométriques d’une
fraction de taille moyenne de 1.49 um de diamétre a 10% , de 9.52 um de diamétre a 50% ,

d’une fraction de 39.25 pm de diamétre a 90% , et de diametre moyen de 15.31 um .

Il est a noter, que cette tendance a été confirmée avec le broyage pendant 20 heures.
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111.2.5. Analyse thermique différentielle et thermogravimetrique
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Figure 111.12 : Courbe d’analyse thermique différentielle et thermogravimétrique

de ’argile.

Le comportement thermique de I’échantillon de poudre (Argile broyée pendant 2 heures)

est représenté a travers la courbe d’analyse thermique différentielle (figure 111.12).
Nous retenons les observations suivantes :

- Un premier phénoméne exothermique situé entre (22 °C et 92 °C), lié au départ a la
vaporisation de 1’eau libre.

- Les quatre pics endothermiques dans I’intervalle de (91.37 °C - 741.67 °C) montrent
le début de la hydratation d’un silicate-magnésien.

- A partir de 768°C jusqu’a 1081 °C les pics exothermiques montrent le début de la
cristallisation d’un silicate-magnésien.

- Le dernier pic montre le phénomeéne endothermique a 1172.69 °C.
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111.2.6. Préparation des pastilles

Les échantillons de poudres précédemment broyés sont ensuite mis sous forme de
pastilles de 13mm de diameétre et entre 3 et 4 cm d’épaisseur a I’aide d’une presse uniaxial de
type MP150. Le pressage a été effectué par compression uni axiale, basée sur le déplacement

simultané des deux pistons, inférieure et supérieure.

Figure 111.13 : Pastilles des échantillons avant le frittage.

Les pressions maximales atteintes pour chacun des échantillons de poudres broyeés

avec divers temps, sont regroupés au niveau du tableau suivant
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Tableau I11.2 : Résultats de pressage

La période de broyage La pression
2 heures 253 bar
4 heures 165.88 bar
6 heures 124.90 bar
8 heures 119.04 bar
10 heures 117.09 bar

D'apres le tableau ci-dessus, On a constaté que la pression maximale atteinte par la
presse diminue avec le temps de broyage de la poudre. Ce constat peut étre expliqué par le
fait qu'a chaque fois que la taille des grains d’échantillon est petite , la possibilité que ces
petits grains entrent en contact pour former des ponts solides devient plus grande et ainsi ne

nécessite pas une grande pression.
111.2.7. Le frittage

Dans cette étape, on a mis les pastilles préparées (2 heures et 4 heures)
antérieurement pour frittage (ou cuisson) dans un four a moufle, & une température de
1100°C pendant 2 heures. La vitesse de rampe (montée en température) est de 10°C par

minute. Une fois le temps écoulé, on laisse les échantillons refroidir librement.
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Figure 111.14 : Des pastilles aprés le frittage.

On constate des fissures et éclatement surfacique des échantillons. L'une des
explications possible peut étre liée a la composition chimique. Effectivement, la raison de
I’apparition de fissures et de gonflement de la surface de 1I’échantillon est due a la disparition
ou a la sortie des impuretés présentes dans la composition chimique de I’argile a une

température inférieure & 1100°C.
On expliquer les résultats en faisant le lien avec I’analyse ATG et ATD, comme suit :

e Le premier pic c’est une réaction exothermique, montre le départ d’'un composant
chimique (H,0) a une température égale 60.12 °C.

e Le deuxiéme pic c’est une réaction endothermique, montre le départ de Na, O a
T=287.24°C

e Dans le troisiéme pic aussi une réaction endothermique, montre la sortie des
impuretés H,0, CaO, MgO, ClI a une température égale 555.50 °C.

e Le quatrieme pic montre le phénoméne endothermique, et sortie de H,O, SiO,, MgO,
et Cl a T=736.68 °C.

e Pic5 le départ de H,0, MgO, Cl a T = 869.37 °C, phénoméne endothermique.

e Pic 6 c’est la sortie des composants suivants H,0O, SiO, MgO, NaO, et Cl a
T=1085.96 °C. Une réaction endothermique.
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111.2.8. La densité

Nous avons mesuré la densité des échantillons avant et apres le frittage a 1’aide d’un

appareil (balance de précision) KERNags basée sur le principe d’ Archiméde :
Les résultats obtenus pour les différents échantillons sont listés dans le tableau suivant:

Tableau I11.3 : résultats de calcules (la densité)

Période de broyage La densité avant le La densité apres le
frittage frittage
2 heures 7.200 6.391
4 heures 7.466 3.296
6 heures 3.590 /
8 heures 9.272 /
10 heures 21 .814 /
20 heures 12.134 /
25
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Figure 111.15 : La densité en fonction de temps de broyage
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D'aprés I'évolution de la densité pour les échantillons broyés a divers temps, on ne

peut rien conclure et aucune tendance n'est dégagée. Ceci peut étre dd au fait que les

échantillons frittés présentent des aspects surfaciques non plans (gonflement et éclatement) ce

qui influence d'une maniere négative sur la mesure de la densité notamment par la méthode de

la poussée d’ Archimeéde.

I11.3. Préparation de mélange

Argile-Alumine est donné comme suit :

Argile

47.37 g = 95%
45.44 g = 90%
41.18 g = 85%

Alumine

e 2639=5%
e 555g=10%
e 882g=15%

Mélange broyé (10 h)

Analyse granulométrie

Pressage

Cuisson a 1100 °C

Un flow chart représentant le procédé utilis¢é pour 1’élaboration des composites
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111.3.1. Broyage de mélange

A partir de la quantité initiale, trois échantillons de 50g, selon les dosages prédéfinis, ont été

pris et broyés une troisieme fois dans un broyeur a bille de type RETSCH-PM 100.

e (C5AIC95Ar : c'est-a-dire 5% d’alumine mélangé avec 95% d’argile)
e (CI1OAIC90Ar : c'est-a-dire 10 % d’alumine mélangé avec 90% d’argile)
e (CI15AICB85Ar : c'est-a-dire 15% d’alumine mélangé avec 85% d’argile)

C10AI90Ar C5AI95Ar

C15AI85Ar

Figure 111.16 : Quelques échantillons de mélange apres le broyage.
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111.3.2. Analyse granulométrie

100 -

Q3 (valeurs cumulées )/ %
a1
o
1

o
1

Résultats et discussions

0,1 1 10
X (diametres ) / um

T
100

Histogramme (x 20.0)

Figure 111.17 : Distribution granulométrique de mélange (C5AIC95Ar)

La figure 111.17: représente une distribution granulométrique d’échantillon de

mélange broyé pendant 10 h, d’une fraction de 1.39 um de diameétre a 10%, de 5,77 um de

diamétre a 50%, d’une fraction de 19,85 um de diamétre a 90% en volume, et de diametre

moyenne de 8,37 um.
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Figure 111.18 : Distribution granulométrique de mélange (C10AIC90Ar)

La figure 111.18 : représente une distribution granulométrique d’échantillon de mélange broyé
pendant 10 h, d’une fraction de 1.29 um de diametre a10%, de 5.83 um de diametre & 50%, d’une

fraction de 21.24 um de diameétre a 90% en volume, et de diamétre moyenne de 8.70 pm.
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Figure 111.19 : Distribution granulométrique de mélange (C15 Al C85 Ar).

La figure I11.19: Représente une distribution granulométriques d’échantillon de

mélange broyé pendant 10h, d’une fraction de 1.30um de diametre a 10%, de 5.89um de

diamétre & 50%, d’une fraction de 19.83 pm de diameétre a 90% en volume, et de diameétre

moyenne de 8.37 um.
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111.3.3. Pastilles de mélange

Figure 111.20 : Pastilles de mélange avant le frittage
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Résultats et discussions

Figure 111.21 : Pastilles de mélange aprés le frittage

On remarque un peu de gonflement sur la surface des pastilles, a cause de la sortie des

impuretés a une température inférieure a 1100 °C

111.3.4. La densité de mélange

Tableau I11.4 : Résultats des calcules

Période de broyage La densité avant le frittage | La densité aprés le frittage
H
10 heures(C5AIC95Ar) 815 300
10 heures(C10AIC90Ar) 4458 -5919
10 heures(C15AIC85Ar) 11098 -8260

11 est illogique d’arriver a un résultat négatif en ce qui concerne la densité, mais la sortie

de I’eau peut en étre la cause.
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Figure 111.22 : Résultats de la densité avant et aprés le frittage

Nous remarquons que la valeur de la densité change avant frittage et apres, car elle

augmente avant le frittage et diminue complétement apres le frittage.
On peut dire que le frittage affecte la densité du matériau.
I11.4. Calcination :

On prépare une poudre d’argile, une poudre de mélange (C15AIC85Ar) broyés pendant
10 h, apres le broyage, la poudre passe par une cuisson de 2 h a une température de 750 °C, et

en deuxiéme fois un broyage de 10 h.
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Figure 111.23 : Quelques poudres aprés calcination.

Page | 56



Chapitre 111 Résultats et discussions

111.4.1. Pastilles apres la calcination :

Figure 111.24 : Pastilles apres la calcination

111.4.2. Frittage des pastilles aprés la calcination

Figure 111 .25: Pastilles apres le frittage

On remarque que les pastilles n’a pas changé aprés le processus de frittage, et cela est
d0 au processus de calcination, qui a son tour a permis aux éléments volatiles et des
impuretés, a des basses températures de partir (se volatiliser) de I’argile sous formes de

poudres avant le pressage.
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111.4.3. La densité

Tableau I11.5 : Résultats apres et avant le frittage

Produits Avant le frittage Apres le frittage
Argile 6485 2852
Mélange(C15AIC85Ar) 8811 5890

On remarque une diminution de la valeur de densité apres le frittage

Cette tendance n'est pas normale.
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Conclusion

Dans le présent chapitre, une étude détaillée de la granulométrie suite au broyage a été
effectuée. Cette derniére a montré 1’efficacité du broyage qui a permis de réduire d’une

maniére significative la taille des grains de la poudre.

Le pressage a montré I'existence d'une valeur maximale de la pression qui varie en
fonction de la finesse de la taille des grains de la poudre. Plus la taille des grains est réduite,
moins on a besoin de pression pour faire rentrer les grains on contact et obtenir le compact

pulvérulent facilement.

Le frittage & 1100°C pendant 2 heures, a permis la consolidation des échantillons
cependant des fissures importantes ont été apercu sur les échantillons finement broyés
pendant des temps différents a savoir : 2, 4, 6, 8, 10, 20 h, ce fait peut étre attribué a un
retrait contr6lé et également aux diverses transformations pouvant avoir lieu au cours du
frittage et probablement li¢ a des départs de certains composant de I’argile comme cela a été

confirmé auparavant par I’analyse ATD/ATG.

La calcination de la poudre a 750°C pendant 2 heures a permis lI'amélioration des

aspects extérieurs des pastilles frittés.
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Conclusion générale et Perspectives

L’objectif principal consigné a la présente étude était d’élaborer un  matériau
céramique a base de I’argile rouge et de ses composites (argiles alliés a I’alumine avec des
compositions différentes), la réalisation de ce travail a été réalisée avec succeés en suivant un

procédés classique de métallurgie des poudres.

Une étude détaillée de la granulométrie de la poudre en fonction de la durée du
broyage a été effectuée. Cette derniere a montré 1’efficacité du broyage qui a permis

de réduire d’une maniére significative la taille des grains de la poudre.

L'étape du pressage a montré l'existence d'une valeur maximale de la pression qui

varie en fonction de la finesse de la taille des grains de la poudre.

Le frittage a 1100°C pendant 2 heures, a permis la consolidation de échantillons,
cependant des fissures importantes ont été apercu sur les échantillons, ce fait peut étre
attribué a un retrait controlé et également aux diverses transformations pouvait avoir lieu au
cours du frittage. Pour pallier a ce problémes, on a réalisé une étape intermédiaire de
calcination a une température de 750°C pendant 2 heures, ce processus a permis a la poudre
de se séparer des impuretés et composés volatiles et se dégradants a basses températures et
ainsi une correction nette des aspects extérieures et obtenir des échantillons sans fissures
apparentes. Ces résultats ont été bel et bien corrélés aux diverses manifestations constatés par

les essais couplés ATD/ATG a hautes températures.

Par ailleurs, des essais de caractérisations des phases en présence par diffraction des
rayons X, et une analyse de la microstructure des matériaux par microscopie électronique a
balayage ont été initialement programmes, mais malheureusement (non disponibles au niveau
de notre université), les appareils sont tombés en pannes au niveau des universités de Sétif et
celle de Laghouat ou on a décroché initialement un accord de principe pour faire passer nos

échantillons.

Ainsi, on propose comme perspectives a ce travail, une analyse détaillée des phases
notamment apres introduction de l'alumine et aussi une analyse microstructurale pour estimer
avec exactitude le taux de porosité, la tailles des grains ainsi de les fissures (tailles,

distribution, nature).
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Résumé

L'objectif de la présente étude est d'élaborer des matériaux céramiques a base d'une
argile rouge locale, de la region de Medjana au nord de Bordj Bou Arreridj, et d'un mélange
de cette derniére avec I'alumine.

Une étude granulométrique détaillée a montré l'efficacité du broyage utilisé qui a
permis de réduire la taille de la poudre de départ d'une maniére significative, I'effet de la
taille des grains sur les pressions de mise en forme lors du pressage uniaxial sous a été faite
avant de consolider le matériaux (argile, et composites) lors d'un frittage des poudres a 1100
°C pendant 2h. L'étude de I'évolution de la densité avant et aprés frittage des diverses

matériaux élaborés a été réalisée.
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Abstract

The objective of this study is to develop ceramic materials based on local red clay,

from the Medjana region north of Bordj Bou Arreridj, and a mixture of the latter with
alumina.

A detailed granulometric study showed the efficiency of the grinding used which made it

possible to reduce the size of the starting powder significantly, the effect of the size of the

grains on the shaping pressures during uniaxial pressing under was made before consolidating

the materials (clay and composites) during powder sintering at 1100°C for 2 hours. The study

of the evolution of the density before and after sintering of the various elaborated materials

was carried out.



