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Résumé

L’accumulation des sédiments en couches successives au fond des cours d’eau
conduit a leur envasement. Le curage constitue ainsi une opération de d'entretien
indispensable a la navigation et a la restauration du milieu naturel. Une grande
quantité de ces sédiments est contaminée par des polluants organiques et
inorganiques. Leur gestion souléve donc des défis technologiques, économiques et
environnementaux de plus en plus importants. C’est dans ce contexte que la
société Solvay a mis au point le procédé de traitement Novosol® qui se décompose
en deux phases: I'immobilisation des métaux lourds par phosphatation et la
destruction de la matiére organique par calcination (T > 650°C). La présente
étude porte sur la valorisation des sédiments fluviaux pollués, apres traitement
avec le procédé Novosol®, dans la brique cuite. Le sédiment traité est composé
majoritairement de quartz, de calcite et d’hématite. Sa masse volumique absolue
est de 2,66 g.cm™® comparable a celle du quartz. De plus, la présence d’hématite
dans le sédiment traité est encourageante pour l‘utilisation de ce dernier dans la
production des briques cuite car le fer peut faire baisser la température de fusion
des autres minéraux. L’étude expérimentale menée en laboratoire a montré la
faisabilité d’incorporation des sédiments fluviaux traités dans la production des
briques cuites comme un matériau de substitution au sable et a l'argile. Il a
également été montré que la résistance a la compression est influencée par la
quantité de sédiment dans le mélange. En effet, une augmentation de taux de
substitution entraine une diminution de la résistance a la compression. Ceci est
lié aux propriétés non plastiques du sédiment traité ce qui rend la pate de brique
moins cohésive et plus poreuse. Deux essais industriels ont été réalisés a 'usine
de Templeuve en se basant sur les résultats obtenus en laboratoire. Ils ont
montré que les sédiments fluviaux traités peuvent se substituer au sable et a
Iargile avec des taux de substitution allant jusque 28% sans aucun changement
de processus de fabrication. Les briques produites avec 28% de sédiment traité
ont une résistance mécaniques et au gel supérieure a celle de la brique standard
de Templeuve. En fin, il a été également montré que la granulométrie et la
minéralogie du sédiment sont des facteurs déterminants qui influencent la
qualité des briques produites.

Mots clés : sédiments fluviaux, pollution, phosphatation, calcination, valorisation,
brique cuite, essais industriels



Abstract

The accumulation of sediments in successive layers at the bottom of rivers and
channels leads to their silting-up. Thus, they must be dredged regularly to
maintain normal river activity and to restore the natural environment. An
important part of these sediments is actually polluted by organic (PAHs, PCBs,
TBT) and inorganic (heavy metals) contaminants. Therefore, their management
has become an environmental and economical concern for a large number of
countries. Treatment processes permit a reduction in toxicity and volume of
dredged material. Thus, raw sediments were subjected to a preliminary
treatment using the Novosol® process developed and patented by the Solvay
Company. It is based on the stabilization of heavy metals in the solid matrix by
phosphatation and the destruction of organic matter by calcination (T> 650°C).
The objective of this study is to demonstrate the practical use of treated river
sediments into brick production. Treated sediment is an odourless fine grained
powder of a particle density of 2,66 g.cm™ (comparable to that of quartz). It is
composed mainly of quartz with a marked presence of calcite and hematite. The
granules making up the bulk material are generally angular to round in shape
and composed mainly of agglomerates of fine sintered particles. The presence of
hematite encourages the beneficial use of treated sediments in brick making, as
iron is recognised to posses good fluxing properties. The laboratory experimental
study has shown the feasibility of incorporation of treated river sediments in
brick-making as a partial sand and clay substitute. The results of qualification
tests (compressive strength, freeze and thaw resistance, water absorption) have
shown that the substitution ratio has had an important impact on the quality of
the brick. Increasing the sediment content resulted in a decrease of brick
compressive strength and a decrease of its resistance to freezing and thawing.
Subsequently, two factory proving experiments were carried out at the
Briqueterie du Nord (BdN) to confirm their full-scale practical use as a brick raw
material. They showed that treated river sediments can be used as sand and clay
replacement with substitution rates up to 28% without any alteration of the
manufacturing process. Bricks produced with 28% of treated sediment showed a
higher compressive strength than the BdN standard ones. Finally, it was also
shown that particle size and mineralogy of treated sediments are important
factors which influence the quality of bricks.

Key words: river sediments, pollution, phosphatation, calcination, valorization,
fired brick, industrial experiment
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Introduction générale

Le territoire francais compte 525 000 km de cours d'eau qui transportent
chaque année, en moyenne 6 millions de m?® de sédiments dont une grande partie
est fortement polluée [Berteau, 1993].

La contamination des sédiments est liée aux activités industrielles et
urbaines qui au cours du dernier siecle ont introduit une multitude de toxiques
inorganiques (métaux lourds) et organiques (hydrocarbures, HAP, PCB...) dans
les eaux polluant ainsi la faune et la flore.

L’accumulation des sédiments en couches successives conduit a I'envasement
des cours d'eau. Le curage constitue donc une opération de restauration et
d'entretien indispensables au rétablissement du tirant d'eau pour la navigation,
et aussi a la restauration du milieu naturel.

Selon I'étude recommandée par le Ministére de ’Aménagement du Territoire
et de I'Environnement (MATE) sur lhistorique des opérations de curage
d’entretien des sédiments continentaux en France, le colGt de ces opérations est
de 26 millions d’euros par an pour 2.8 M m?® de sédiments [Agence de I'Eau,
2002]. Les principaux devenirs de ces sédiments sont la mise en dépdt, la remise
en suspension le réemploi, qui concerne leurs utilisation dans le domaine de
génie civil (comblement, sous couche routiére, ...) et le régalage le long des
berges. La mise en décharge monopolise un espace de plus en plus rare et
entraine la pollution de l'air et de 'eau. De plus, ces activités sont strictement
controlées par les réglementations mises en place pour définir les seuils
réglementaires qui s’appliquent aux sédiments dragués et permet de décider du
devenir de ces matériaux.

L’étude menée dans le cadre de cette these par le Laboratoire de Génie Civil
porte sur la valorisation des sédiments fluviaux traités par le procédé Novosol®
dans les matériaux de terre cuite, et plus spécifiquement, les briques cuites. Nous
avons cherché a comprendre les mécanismes mis en jeu lors de I'introduction de
sédiments traités en substitution du sable et de 'argile naturelle actuellement
utilisés dans la production des matériaux de terre cuite.
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Le premier chapitre présente la problématique des sédiments fluviaux ainsi
que les difficultés liées au dragage, aux quantités mises en jeu et a la pollution
des matériaux dragués. Les principales réglementations en vigueur sont exposées
ainsi que les avantages et les inconvénients des principales techniques de
traitement et de valorisation. Enfin, le procédé de traitement Novosol® utilisé
dans cette étude est présenté.

Le deuxieme chapitre s'intéresse a la caractérisation des sédiments fluviaux
traités par le procédé Novosol®. Afin de connaitre les propriétés de ce nouveau
matériau une caractérisation chimique et minéralogique a été réalisée, puis les
propriétés physiques (& Déchelle microscopique et macroscopique) ont été
déterminées.

Le troisieme chapitre est consacré a l'industrie francaise de la terre cuite, a
la position de cette industrie en Europe et aux principales techniques de
fabrication de briques. Les principales caractéristiques des argiles francaises sont
présentées ainsi que celles de l'argile de Templeuve (Nord de France) utilisée
pour la préparation des échantillons de brique. L’action de la température sur
les constituants est détaillée.

Le quatrieme chapitre porte sur la présentation et l'interprétation des
résultats d'une campagne expérimentale menée au laboratoire de génie civil de
I'Ecole Centrale de Lille sur la valorisation des sédiments traités qui substituent
une partie du sable et de l'argile actuellement utilisés dans la fabrication des
briques en terre cuite. L’évolution des caractéristiques physiques et mécaniques
telles que la porosité, 'absorption d’eau, la masse volumique et la résistance a la
compression, a été étudiée en fonction de différents parametres de formulation
comme le taux de substitution, la granulométrie de substitution ou la
température de cuisson.

Enfin, le cinquiéme chapitre détaille les deux essais industriels effectués en
partenariat avec la Briqueterie du Nord (BAN). Les résultats obtenus dans ces
essals seront commentés et analysés. Le passage a l’échelle industrielle est
conditionné par le processus de préparation de la pate. En effet, la préparation de
la pate est une phase cruciale dans le processus de production des briques. La
composition de la pate dépend en partie du procédé de fabrication et des qualités
souhaitées pour le produit fini. Une base plastique est indispensable pour les
objets faconnés par voie humide, par conséquent I'argile demeure le composant
principal de la plupart des produits en terre cuite.
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Chapitre 1 : problématique des sédiments fluviaux

I.1. Introduction

Le territoire francais compte 525000 km de cours d'eau qui transportent
chaque année, en moyenne 6 millions de m® de sédiments dont une grande partie
est fortement polluée [Berteau, 1993]. Leur dépét provoque l'envasement de ces
cours d'eau, des canaux, et des plans d'eau.

Ce phénomeéne est accentué par les faibles débits, les processus d'érosion,
ainsi que par les rejets industriels et urbains. Par conséquent les cours d'eau ne
peuvent plus fonctionner correctement car les capacités d'écoulement se
réduisent entrainant des risques d'inondation avec 'envasement progressif du lit
(figl-1).

De plus la présence de polluants issus des industries, d'agriculture intensive
et des eaux urbaines dans les sédiments aggrave la situation.

1.2. Origines des sédiments

La sédimentation est un phénomeéne naturel, dont 'amplification quantitative
est progressivement devenue problématique d’autant plus qu'une altération de la
qualité des sédiments est souvent suspectée, voire observée.

Le sédiment est un dépot de matériaux détritiques minéraux et organiques.
Ces dépots sont d’origine :

=  Soit allochtone quant ils sont issus de l’érosion du bassin versant, de
ruissellement des fleuves, des effluents ou de 'atmosphere.

= Soit autochtone quand ils sont formés par la précipitation des composés
minéraux et organique [Ramade, 1998].

Les processus physico-chimiques de floculation, agrégation et de décantation
participent aussi a l'accumulation des sédiments sur le fond. Un sédiment se
caractérise essentiellement par : sa composition minéralogique, sa granulométrie,
et sa teneur en eau et en matiere organique.
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Pollution (métaux lourds, hydrocarbures, ...}

Fig. 1-1 : Formation des sédiments

I.3. Composition minéralogique des sédiments

Le sédiment est une matrice relativement hétérogene constituée d’eau, de
matériaux inorganiques et organiques [Power et al; 1992]. Les composés
inorganiques sont les argiles, les carbonates et les silicates dont la taille varie de
0.1 um jusqu'a plusieurs mm [Sigg et al; 1992]. L’activité humaine peut
influencer cette composition naturelle. Le tableau 1-1 présente les principaux
minéraux constituants les sédiments d’eau douce.

Tableau 1-1
Principaux minéraux composants les sédiments deau douce [Hakanson et
Jansson, 1983 ; Ramade, 1998]

MINERAUX DENOMINATION FORMULE CHIMIQUE
Quartz (Silice) Si0,
Mica K(Mg,Fe,Al);AlS1501,(0OH)
SILICATES Feldspath (Na,Ca,K)AlSis0s
Amphibole (Ca,Mg,Fe,Al);Si,0,,(OH)
Pyroxéne (Ca,Mg,Fe),Si,0
Illite KMgAl:Si;0,0(0H),
Smectite (Montmorillonite) XmgAlSiO;o(OH),
ARGILES Chlorite MgsAIQSisolo(OH)s
Kaolinite Al;S81,05(0H),
Calcite CaCOs;
CARBONATES Dolomite CaMg(COy),
Sidérite FeCO;
Goethite FeOOH
HYDROXYDES de FER Magnétite Fes0,
Apatite Cas(PO,):;(OH,F)
PHOSPHATES Vivianite Fey(PO,),8H,0
SULFURES Pyrite FeS,
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.4. Contamination des sédiments

Les sédiments constituent un réservoir naturel des contaminants (fig. 1-2).
Leur matrice complexe possede de multiples possibilités d’association avec les
contaminants présents dans l'environnement [Férstner, 1989 ; Calmano et al.,
1996 ; Chapman et al, 1998]. Ces contaminants sont d’origine naturelle ou
anthropique (métaux issus des industries miniéres et métallurgiques, produits
organiques issus des industries agro-alimentaires et des rejets industriels
domestiques ou urbains). Ils sont généralement classés en deux grands groupes.

1.4.1. Les métaux lourds

Les métaux, naturellement présents dans 1’écorce terrestre, proviennent
généralement de l'altération et de 1’érosion des roches. Cependant des activités
anthropogéniques particuliéres (métallurgie, galvanoplastie, production de
teinture, industrie du textile) sont la source principale de la contamination des
sédiments dans les cours d’eau par les métaux lourds.

Les principaux métaux lourds sont le cadmium, le chrome (Cr), le cuivre (Cu),
le plomb (Pb), le mercure (Hg), le nickel (Ni), le sélénium (Se), 'arsenic (As) et le
cadmium (Cd). Ils peuvent se fixer sur les sédiments par adsorption physique
(liaison électrostatique), ou par adsorption chimique (liaison par force de
valence). Ils peuvent également précipiter sous forme d’oxydes, d’hydroxydes de
carbonates, de phosphates solubles ou de sulfures insolubles ou former des
complexes organiques ou inorganiques. Ils existent sous différentes formes
chimiques dans les sédiments :

= Forme bio-disponible : métaux dissous, métaux échangeables. Ils sont
relativement disponibles pour les organismes vivants.

= Formes potentiellement bio-disponibles : carbonates métalliques, oxydes et
hydroxydes métalliques, métaux adsorbés sur ou emprisonnés dans les
oxydes de fer.

= Formes non bio-disponibles: métaux emprisonnés dans la structure
cristalline des argiles.

Les métaux lourds dans les sédiments sont en général en équilibre avec I'eau
interstitielle, mais la moindre perturbation des conditions environnementales
peut entrainer des mécanismes de remobilisation des métaux. Ce relargage est
d’autant plus problématique que les métaux lourds sont considérés comme
dangereux pour les organismes vivants, par toxicité a court, moyen ou long
terme.
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Cible secondaire -— Cible principale
Faune et Flore Activités HOMME

professionnelles

Fig. 1-2 : Impact des sédiments pollués sur I'environnement

1.4.2. Les polluants organiques

Les principaux composés organiques sont les hydrocarbures aliphatiques, les
hydrocarbures monocycliques, les hydrocarbures aromatiques polycycliques
(HAP:s : présents a de fortes concentrations dans les sédiments proches des zones
industrielles et des plateformes pétroliéres) et les pesticides organochlorés
(PCBs). Ils sont souvent trés toxiques, solubles ou adsorbés sur les matiéres en
suspension et peuvent présenter des risques lors de I'extraction des matériaux de
curage.

I.5. Le dragage

1.5.1. Problématique de dragage

Le curage constitue une opération de restauration, d'entretien voire
d'assainissement indispensable a la prévention des risques d'inondation, au
rétablissement du tirant d’eau pour la navigation ainsi que lors de certains
travaux d’aménagement et aussi a la restauration du milieu naturel.

En France, les besoins en curage d’entretien permettant d’assurer la
navigabilité et 'écoulement normal des eaux sont évalués a 9 millions de m3 par
an. Selon une enquéte réalisée par le Service de la Navigation Nord-Pas de Calais
sur les eaux intérieures (cours d'eau, étangs, lac, etc.) hors domaine maritime,
environ 6 millions de m?® sont extraits tous les ans [AEAP, 2000]. Le déficit est
donc de 3 millions de m3 et concerne majoritairement les cours d’eau non
navigués [Bogusz et al, 1999]. Selon ’étude recommandée par le Ministére de
I’Aménagement du Territoire et de 'Environnement (MATE) [Agence de I'Eau,
2002] sur lhistorique des opérations de curage d’entretien des sédiments
continentaux en France, le colit de ces opérations est de 26 millions d’euros par
an pour 2.8 M m® de sédiments. Les principaux devenirs de ces sédiments sont la
mise en dépét, la remise en suspension le réemploi (utilisation dans le domaine
de génie civil : comblement, sous couche routiére) et le régalage le long des berges
(cf. tableau 1-2).
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Tableau 1-2
Devenir des sédiments dragués [Agence de I'Eau, 2002/
De\Jenir des sédiments curés Volume curé

Mise en dépot 38 %
Remise en suspension 39.5%
Réemploi des sédiments 24 %
Régalage le long des berges 13 %
Epandage en champ 2 %
Mise en décharge 1%
traitement 3 %

1.5.2. Impact sur I’environnement

Le dragage remanie les sédiments et modifie les équilibres géochimiques. La
remobilisation des contaminants, au cours des opérations de dragage, peut nuire
a la qualité physico-chimique de l'eau et donc a 1'écosystéeme. Méme si 'impact
d’'un dragage peut paraitre local et temporaire, les risques d’eutrophisation dus a
une turbidité excessive et la présence de conditions hydrauliques (courant)
défavorables peuvent étendre ses effets bien au-dela de la zone concernée. Entre
autre, la recolonisation par la végétation d'une zone draguée peut prendre
plusieurs années et la remise en suspension de sédiments peut aboutir a la
création de zones d’accumulation (potentiellement contaminées) en aval de la
zone de dragage. Ainsi, le dragage peut engendrer une augmentation de la
turbidité, une augmentation de la concentration de matiéres en suspension, la
dispersion d’éléments nutritifs ou polluants, une baisse de la teneur en oxygene
dissous un enfouissement de la faune, et une migration des polluants. En effet, la
solution la plus communément employée pour se débarrasser des sédiments
marins dragués était le relargage en mer. Plusieurs centaines de millions de
metre cubes de sédiments cotiers sont dragués et immergés chaque année dans le
monde [Pinet, 1999].

Actuellement les sédiments dragués représentent de 80 & 90% (en volume) de
tous les matériaux d’origine anthropique immergés dans les océans du globe.

1.5.3. Réglementations

La réglementation des sédiments fluviaux (continentaux) est basée sur une
note juridique du Ministére de 'Ecologie et du Développement Durable [MEDD,
2002] sur la gestion des sédiments extraits de cours d’eau et des canaux.

Selon la notion définie a Tlarticle L 541-1 [Legifrance] du code de
I'environnement, les sédiments extraits des cours d’eau sont, dans de nombreux
cas, considérés comme des déchets. Le décret n'2002-540 du 18 avril 2002 [Aida]
classe les sédiments sous la rubrique 17 05 05 boue de dragage contenant des
substances dangereuses. L’astérisque qui suit le code indique qu’il s’agit d'un
déchet dangereux. Un déchet est considéré dangereux s’il possede au moins un
des 14 criteres de dangerosité définis a 'annexe I du décret du 18 avril 2002.
Aucune méthode claire n’existe aujourd’hui pour pouvoir caractériser ’écotoxicité
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d’'un déchet. Dans le cas des sédiments, le critere H14, relatif a 1’écotoxicité du
déchet, peut étre adapté pour savoir si un déchet est dangereux ou non.

En Pabsence de valeurs guides, les acteurs de la gestion des sédiments comme
par exemple les Voies Navigables de France (VNF), ont établi leurs propres seuils
de caractérisation des sédiments continentaux, qui permettent de définir 3
catégories de sédiments selon leurs teneurs en polluants:

« Catégorie 1 (en dessous de seuil 1): aucune restriction dans le devenir des
matériaux de dragage.
+ Catégorie 2 (entre seuil 1 et seuil 2) : les produits de dragage peuvent étre
valorisés et stockés, seul le régalage sur des terres agricoles est a proscrire.
« Catégorie 3 (au-dessus de seuil 2): des études complémentaires sont
nécessaires pour la sensibilité du milieu aux substances concernées.
Le seuil 1 correspond aux valeurs limites « sol » définies dans 'arrété de 8 janvier
1998 applicables aux épandages des boues, issues du traitement des eaux usées,
sur les terres agricoles. Les valeurs du seuil 2 sont comprises entre les valeurs
limites « sol» et « boues» du méme arrété. En France le Groupe d’Etude et
d’Observation sur les Dragages et I'Environnement (GEODE) a proposé des
valeurs guides pour les métaux lourds et les PCB (polychlorobiphényles) relatives
au dragage et immersion [Alzieu, 1999]. Cette réglementation a été complétée
par la circulaire de 14 juin 2000 relative aux niveaux de référence a prendre en
compte lors d’'une analyse des sédiments marins ou estuariens en milieu naturel
ou portuaire. Elle a été publiée dans le Journal Officiel le 10 aott 2000 [Aida]. Ce
texte, en accord avec les lignes directrices de la convention de Paris du 22
septembre 1992 (OSPAR) qui régit I'immersion des matériaux de dragage en mer,
fixe des seuils de contamination a partir desquels doit étre appréciée I'incidence
de l'opération sur le milieu. Le tableau 1-3 indique les seuils de contamination
utilisés pour évaluer l'incidence de l'opération sur le milieu. Au-dessous de
niveau N1, I'impact potentiel est jugé neutre ou négligeable. Entre le niveau N1
et le niveau N2, une investigation complémentaire peut s’avérer nécessaire en
fonction de degré de dépassement du niveau N1. Au-dessus de niveau N2, une
investigation complémentaire est nécessaire pour évaluer la sensibilité du milieu
aux substances concernées. On peut conclure que la réglementation francaise ne
répond pas aux problemes liés a la toxicité des produits de curage et a leur
devenir, mis a part les seuils de mise en décharge Géode.

10
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Tableau 1-3
Niveaux de référence pour les métaux lourds et les polychlorobiphényles
(mg/kg de la masse séche)

Niveau N1 Niveau N2
Métaux lourds
As 25 50
Cd 1.2 2.4
Cr 90 180
Cu 45 90
Hg 0.4 0.8
Pb 100 200
Ni 37 74
Zn 276 552
Polychlorobiphényles
CB 28 0.025 0.050
CB 52 0.025 0.050
CB 101 0.050 0.100
CB 118 0.025 0.050
CB 138 0.050 0.100
CB 153 0.050 0.100
CB 180 0.025 0.050
YPCB 0.5 1

1.6. Traitement des sédiments pollués

Lorsque les sédiments sont trop pollués, leur gestion souléve des défis
technologiques, économiques, juridiques et environnementaux de plus en plus
importants. Les solutions traditionnelles de mise en dépét ou la mise en
suspension ne sont plus applicables car ces méthodes sont une voie de transfert
des contaminants vers I’écosystéeme. Face a ce probleme, les acteurs de la gestion
des sédiments se sont tournés vers les procédés de traitement. Le traitement des
sédiments pollués est une préoccupation majeure, en raison d’une part, de
I'impact de cette pollution sur 'environnement et la santé, liée notamment a la
propagation des molécules dangereuses dans le milieu et leur transfert dans les
nappes phréatiques et dans la chaine alimentaire, et d’autre part des colts
exorbitants engendrés par les techniques utilisées. Il existe plusieurs types de
traitement issus de la technologie du traitement des sols pollués [IN VIVO 2002 ;
Alzieu 1999; Gardner 2004 ; Mulligan 2001]. Ils permettent de rendre aux
sédiments des teneurs en polluants acceptables pour une éventuelle réutilisation.

.6.1. Prétraitement

Le prétraitement a pour but de réduire le volume des sédiments pour
améliorer leur qualité ou faciliter un traitement ultérieur, favoriser ou accélérer
la sédimentation des parties solides, réduire la teneur en eau (Gusqu’a 50%) afin
de faciliter le transport, séparer les matériaux valorisables de ceux a mettre en
dépot. Plusieurs techniques de prétraitement sont actuellement utilisées comme
la séparation (attrition, bassin de séparation, coagulation/floculation, criblage,
hydrocyclone, séparateur magnétique électrostatique et électrodynamique) et la
déshydratation (consolidation sous vide, bassin de décantation, centrifugeuse,
évaporateur, filtre presse et filtre bande).

11
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1.6.2. Traitement biologique

Il s’agit des techniques qui exploitent les propriétés d’'un organisme vivant
(microorganisme, plantes). Elles sont regroupées dans deux catégories
principales : les techniques de bioremédiation et de phytoremédiation.

Les techniques de bioremédiation utilisent les propriétés dépolluantes de
microorganismes (des bactéries essentiellement, mais également des
champignons) pour dégrader les substances organiques ou pour accélérer la
décomposition naturelle des contaminants organiques (huiles et HAP). Les
techniques de phytoremédiation exploitent les propriétés de certaines especes
végétales (strates herbacées, plantes, arbustes, arbres, algues) pour bloquer,
extraire, accumuler, transformer ou détruire un polluant. Deux techniques sont
actuellement wutilisées: la phytoextraction et la phytostabilisation. La
phytoextraction consiste a extraire les métaux du sol par I'utilisation de plantes
accumulatrices qu’il faut ensuite éliminer. La technique de phytostabilisation
consiste a immobiliser les métaux dans le sol a I'aide de végétaux spécifiques et
ainsi empécher toute dispersion de la pollution (érosion éolienne ou percolation).
L’efficacité de procédés biologiques est conditionnée par la température,
’humidité, la présence de nutriments et doxygene, ainsi que le degré de
contamination des sédiments. Les avantages et les limites de chaque méthode
sont donnés dans le tableau 1-4.

Tableau 1-4
Traitement biologique des sédiments pollués [Agostini, 2006]

Les traitements biologiques

In situ Hors site

Points forts Points faibles Points forts Points faibles

* Application sur le
terrain plus complexe

¢ Aléas du terrain :
composition et
propriétés du terrain

* Conditions c_limatiques + Possibilités d’émissions
(les fluctuations R *  Nécessité d’instruments
saisonniéres affectentle | * Contréle des de contrdle et de main
métabolisme des paramétres d’ceuvre qualifiée
Extraction d’'une microorganismes et la (’p?I, o Cofit: 60-100 €/tms
gamme variée de vie des plantes) éléments . Efficacité : Huiles 43%
polluants * Teneur en oxygene nutritifs, e Nécessité de grandes

Solution B sels solubles)
environnementale .  Difficulté pour contréler | * Efficacité
la réaction et les effets
secondaires
e Odeurs

superficies.
e  Nécessité de remanier le
sol réguliérement.

*  Durée (plusieurs
années)

e Peu de connaissance sur
les effets a long terme

o Efficacité :
contaminants : 50-80%
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1.6.3. Traitement physico-chimique

Ce type de traitement s’appuie sur des interactions physico-chimiques
(adsorption/désorption, oxydation/réduction, échange ionique) pour extraire,
détruire, transformer ou immobiliser les contaminants. L’extraction enléve les
contaminants sans détruire ou modifier leur structure chimique par dissolution
dans un liquide qui est ensuite récupéré et traité. Plusieurs parametres peuvent
influencer les performances de ces procédés comme la nature et la concentration
des polluants, la granulométrie des sédiments et la répartition des contaminants
en fonction de cette granulométrie. Le tableau 1-5 montre les avantages et les

inconvénients des différentes techniques d’extraction des contaminants.

Tableau 1-5

Les différentes techniques d’extraction des contaminants [Agostini, 2006]

Technique
d’extraction

Points forts

Points faibles

Acide :

Il s’agit de déposer les
sédiments dans un bain
d’acide et de les mélanger a
un agent chélatant. Le tout
est alors décanté et les
sédiments sont alors lavés a
l.eau.

Extraction des métaux lourds

Cotiteux (= 150 €/m?

Peu recommandée si grandes
teneurs en contaminants
organiques

Efficacité : 70%

Sous vide

Procédé d’extraction naturelle

Cotteux (= 150 €/m?)
Efficacité : 70%

Lessivage :

Utilisation d’eau et son
action mécanique pour
enlever les contaminants
(PCB, dioxines, PAH,
hydrocarbures) liés
physiquement aux
particules.

Sédiments contaminés par des
organiques

Sédiments a grains fins
Controle des émissions
atmosphériques

Cotteux (= 120 €/m?)
Lent
Lourd a mettre en ceuvre

Déchloration :
Remplacement des atomes
de chlore des composés
dangereux par des métaux
alcalins.

PCB et autres contaminants
chlorés

Nécessité de controles
Limité par la présence d’argiles
Ne traite pas les inorganiques

Flottation :

Basée sur les différences de
densité (les moins denses
flottent a la surface et sont
récupérées par écrémage) et
le caractere hydrophobe et
hydrophile des surfaces des
solides.

Technologie tirée de I'industrie
miniére

Concentre des contaminants
inorganiques (cuivre, zinc...) et
des organiques (HAP, PCB...)
Granulométrie de 0.2 a 0.005
mm

Faibles besoins en énergie

Agent de conditionnement
parfois nécessaire

Dépend de la granulométrie, peu
efficace pour les argiles

1.6.4. Traitement par inertage

Il s’agit de fixer les contaminants dans la matrice solide de sédiment afin
qu’ils ne soient plus mobiles. Des analyses a long terme sont donc nécessaires
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pour assurer lefficacité de ce type de traitement. Parmi les nombreuses
techniques disponibles d'inertage on peut citer 'immobilisation et l'inertage
thermique. Le tableau 1-6 présentes les avantages et les inconvénients de ces
techniques.

Tableau 1-6
Les techniques d’inertage [Agostini, 2006]

Les techniques d’inertage

Immobilisation Inertage thermique

Solidification et stabilisation : Ajout de liant
minérale ou organique qui se lient aux
métaux lourds diminuant ainsi leur mobilité. |« Désorption thermique
Les principaux réactifs utilisés sont les liants | ¢« Incinération
hydrauliques tels que les ciments, la chaux,le | « Pyrolyse

carbonate de calcium et les polyméres. + Réduction thermique
* Oxydation humide

« Lit fluidisé

* Bain sur sels fondus

Vitrification : Elle consiste a fondre les
fractions argileuses contaminées a
température supérieure a 1250°C et 4 les
refroidir rapidement pour éviter la formation
des structures cristallines non lessivables

Points forts Points faibles Points forts Points faibles
Métaux lourds et
hydrocarbures o  Coiit
Revalorisation possible : (surtout

e Possibilité de

C(.)m.r;.le 8r anulat pour la pf)u?f-la . revalorisation des ’ g:gel.l:e en
Vltn,lgatlon, et corr}me Yltrl 1cation produits contaminés g1
matériau de remplissage 1 90-

pour la 130€/tms)

solidification/stabilisation

Plusieurs techniques de dépollution sont alors disponibles, mais peu d’entre
elles ont pu étre transposées a grande échelle ([Mulligan 2001]) en raison de
limitations techniques et économiques: sur le terrain, les techniques de
traitement thermique et physico-chimique sont les plus répandues, tandis que les
procédés de traitement biologique sont souvent considérés comme réservés a une
catégorie restreinte de composés comme les hydrocarbures pétroliers légers ou
adaptés a des conditions particulieres. Cependant, la vitrification et I'incinération
sont des techniques tres efficaces mais au méme temps trés coliteuses car elles
nécessitent un traitement des fumées, surtout pour les sédiments ayant un taux
tres élevé de polluants volatiles, et une réduction de taux d’humidité avant le
traitement. L’utilisation de ces techniques peut engendrer une désagrégation des
particules dans des proportions importantes, ce qui augmente la fraction fine et
pénalise la décontamination. De plus, compte tenu de différents parametres a
controler (pH, taille des particules....), la technique de flottation implique
souvent des études préliminaires [Vanthuyne, 2003]. Face a ces limitations
techniques et économiques, I'entreprise Solvay a développé un procédé innovant
pour l'inertage des sédiments pollués nommé le procédé Novosol® qui combine les
techniques chimique et thermique.
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1.7. Le procédé Novosol®

Le procédé Novosol® a été développé par la société Solvay pour le traitement
des sols pollués, des résidus de broyage automobile et des sédiments de dragage.
Ce procédé comporte deux étapes : le traitement chimique a I'acide phosphorique
(phosphatation), le séchage convectif & l'air et la calcination des sédiments en
conditions oxydantes (fig.1-3).

Phasel: Phosphatation Phase?: Calcination

7 Stabilisation des métaux lourds dans des P o EEOCC

Sediments bruts licsohates de cdla Lits de Four (= 650°C)

i > phosphates de calcnm — i e

(50 % Ho0) I Y Cann(POLY(OH c sechage . .

p(POy)s(OH); — Cayg. Traitement thermique
yMey(PO4)s(OH);
Acide phosphorique p| Lraltementde gaz h 4

H;PO, (2-3.5%) (Fharbonacii) Stockage des

sediments traités

v

Valorisation

Fig. 1-3 : Le procédé Novosol”

La figure 1-4 présente le pilote mobile Novosol® avec ses deux unités, I'unité
(A) de phosphatation et de séchage, et I'unité (B) de calcination. Ce pilote peut
étre mobilisé directement sur le site a traiter, ce qui réduit les cotts de transport
des matériaux bruts et rend le traitement moins coliteux.

La phosphatation consiste en mélanger les sédiments bruts (teneur en eau ~
50%) avec de I'acide phosphorique (2-3.5%) dans un réacteur tubulaire. L'objectif
de cette phase est de former des phosphates calciques (de type apatitiques) de
grande stabilité chimique et thermique [Kahalé, 2003]. L’utilisation des
phosphates comme I'hydroxyapatite calcique Ca o(POs(OH),, et Tacide
phosphorique H;PO, pour la stabilisation des métaux lourds dans les sols pollués,
les cendres volantes et les sédiments de dragage a fait I'objet de nombreuses
études. Dans certains cas ces phosphates ont été associés a d’autres composés
comme la chaux (CaO) pour améliorer lefficacité du traitement [Raicevic et al,
2005; Bournonville et al, 2004; Melamed et al, 2003; Piantone et al, 2003;
Nzihou et al, 2002; Bournonville, 2002; Hettiarachchi, 2001; Seamam et al,
2001; Crannell et al, 2000; Boisson et al, 1999 ; Eighmy et al., 1998; Laperche
et al, 1996]. La phosphatation conduit & un dégagement gazeux de CO; et H,S
qui engendre la formation de bulles au sein des sédiments. Cette formation de
bulles génére pendant le séchage la formation de porosité.

Le séchage et la maturation des sédiments se fait a l'air libre sur un lit de
séchage puis sous forme d’andains. Cette technique combine I’évaporation
naturelle et le drainage de I'eau vers le fond du lit a travers une couche filtrante
de sable et de graviers. Cette étape est importante car elle permet I’élimination
de 'excédent d’eau et la finalisation de la réaction de phosphatation.

La calcination consiste en calciner les sédiments sous atmosphere oxydante a
des températures comprises entre 600 et 800°C dans un four rotatif. Elle permet
la destruction de la matiére organique, augmente la dureté du produit, réduit les
volumes de matériaux traités et permet une meilleure stabilisation des
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phosphates de calcium. La calcination permet également une cristallisation, voir
un frittage des produits de la réaction de phosphatation.

KB Unloading sludge B Coarse screening of the sludge [El Phosphated sludge

DLIST SEPARATOR
W

METAL &
GASEOUS
FABRIC BULDING =
v v

TO CALCINING UNIT L’é ® Qi or stom
k OF SEDIMENT
n ya TO BE TREATED
3 Ripening of H Treating the gases & Treating the gases A Drying the sludge

phosphated sludge with activated charcoal . with UV radiation after ripening

(A) Unité de phosphatation
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3 rotary kiln H rost-combustion [ oust separator
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(B) Unité de calcination

Fig. 1-4 : Pilote mobile Novosol”: (A) unité de phosphatation, (B) unité de
calcination

Les émissions gazeuses résultant du processus de traitement (essentiellement
H,S et CO; et des traces de métaux lourds) sont chimiquement traitées en
utilisant le bicarbonate de sodium et le charbon actif (procédé Neutrec®
d’épuration des fumées basé sur l'injection a sec, dans les fumées a épurer, de
bicarbonate de sodium finement broyé) [Aubert, 2002]. Deux types de résidus
solides sont produits par ce traitement : les cendres volantes (20 kg par tonne de
sédiment) et des produits sodiques résiduaires (PSR : 7-13 kg par tonne de
sédiment) constitués majoritairement de chlorure de sodium, sulfate de sodium et
carbonate de sodium. La composition chimique des cendres volantes est tres
complexe (basé sur des oxydes de métaux lourds). Ce résidu est chimiquement
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stabilisé pour étre en suite incorporé dans matériaux routiers. Les PSR sont
chimiquement traités et filtrés ou une saumure brute et un gateau de filtration
sont obtenus. La saumure est épurée et injectée dans la production de carbonate
de sodium.

1.8. La valorisation des sédiments fluviaux

Les acteurs de la gestion des sédiments continentaux notent déja un
ralentissement du rythme de curage lié a la difficulté de gérer les sédiments
pollués (diminution des espaces disponibles pour le stockage et la méfiance
grandissante du public face a ce type d’alternatives, colGt des procédés de
traitement), ce qui peut engendrer au moyen terme des risques d’'inondation, des
perturbations de I'écosystéme et des problémes de navigation [Clozel, 2003]. Face
a ces problemes, les acteurs de la gestion des sédiments commencent a se tourner
vers des voies possibles de valorisation. L’'un des avantages du procédé de
traitement Novosol® est que le matériau produit par ce procédé, contrairement
aux autres techniques de traitement, n’est pas destiné a la mise en décharge
mais a la valorisation. Il existe de nombreuses voies de valorisation : matériau de
remplissage, de remblaiement, couche d’assise de chaussées, béton, brique.
L’incorporation dans les produits de terre cuite et dans la céramique rouge est de
nos jours une solution environnementale tres prometteuse pour répondre au
probleme du devenir d'une grande variété de déchets solides. La variabilité
naturelle des argiles et 1'utilisation des techniques de traitement relativement
simples facilitent la présence d'une quantité significative d'impuretés dans la
structure finale du produit. L’étape de cuisson, fondamentale a la consolidation
de produit final, permet la volatilisation des composés dangereux, le changement
des structures chimiques et l'inertage des composés potentiellement toxiques et
dangereux par la fixation de ces composés dans la phase vitreuse. D’autre part,
cette voie de valorisation permettrait de répondre a un autre probleme
économico-environnemental actuel : lappauvrissement des ressources naturelles.
I1 reste toutefois des limitations dordre technique comme le manque de
connaissances sur le comportement a long terme notamment du produit traité.

1.9. Conclusion

Le curage régulier des cours d’eau est indispensable pour maintenir des activités
normales maritimes et fluviales. Au cours des quinze années a venir, un volume
de 3 millions m?® de sédiments fluviaux pollués doit étre dragué dans le nord de la
France. Ces sédiments contiennent des contaminants organiques (hydrocarbures
aliphatiques, les hydrocarbures monocycliques, les HAP et les PCB) et
inorganiques (métaux lourds) qui peuvent finir dans les sources d’eau polluant
ainsi l'environnement. La pollution de ces sédiments est liée a I'histoire
industrielle de la région, ou certaines activités, comme les industries de
sidérurgie, métallurgie des minerais non ferreux et secteurs d'énergie, demeurent
polluantes. Puisque les lois internationales et européennes sont devenues plus
rigoureuses, les sédiments doivent étre traités en tant que déchets. Le dépot en
mer ne sera plus autorisé comme ceci endommage sérieusement la faune et la
flore marine. Le stockage dans des installations confinées est une opération
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couteuse qui exige des grands espaces et une surveillance a long terme et la mise
en décharge n’est plus acceptée par 1'opinion publique.

Par conséquent leur gestion est devenue un souci environnemental et
économique pour un grand nombre de pays. L'opération de dragage et 'impact
des matériaux dragués sur I'environnement ont été en grande partie étudiés. Le
stockage dans des installations confinées exige des grands espaces et une
surveillance a long terme et la mise en décharge n’est plus acceptée par 1'opinion
publique. Cependant, les processus de traitement permettent une réduction de la
toxicité et du volume de matériau dragué, mais en comparaison avec le dépot en
mer, le cout de traitement n'est pas encore assez concurrentiel. Ceci souligne la
nécessité de trouver des voies écologiques de valorisation pour que les processus
de traitement soient économiquement abordables. Ainsi, les chercheurs ont
commencé a étudier plusieurs alternatives pour incorporer des grandes quantités
de sédiments dans les matériaux de construction, ou les sédiments bruts
devraient étre traités avant d'étre valorisés.
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Chapitre 2 : Caractérisation des sédiments fluviaux pollués avant et aprés traitement

I.1. INTRODUCTION

Un sédiment se caractérise essentiellement par sa composition minéralogique
et sa granulométrie. Les sédiments qui font I'objet de ces travaux proviennent de
la région Nord de la France (fig.2-1). Cette région est gestionnaire d'un grand
nombre de cours d'eau (réseau fluvial de 680 km). Elle a une longue histoire
industrielle. Cette histoire a laissé des traces dans les paysages et les sols de la
région qui portent la marque de lexploitation miniere et de I'industrie
carbochimique sidérurgique. Cette situation n’est pas I'apanage de la seule région
Nord - Pas-de-Calais comme le montre I'inventaire national sur les sites et sols
pollués qui comptait 896 sites en 1996 et quelques 3 789 sites actuellement. La
région, a elle seule, compte aujourd’hui 513 de ces sites, proportion tres
supérieure a son poids économique.
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Fig.2-1. Région Nord de la France représentée en bleu (59)

Les sédiments bruts ont été prélevés dans le canal de La Marque au bord du
quel une ancienne usine métallurgique est construite et ont été fournis a Solvay
par les Voies Navigables de France (VNF). Cette zone de prélévement est restée
une zone industrielle encore tres active ce qui explique les fortes teneurs en
métaux lourds dans ces sédiments. Une caractérisation physico-chimique (teneur
en métaux lourds, composition minéralogique, granulométrie, ...) a été réalisée
sur le matériau brut et traité.

I.2. Caractérisation du sédiment brut

11.2.1. Caractérisation environnementale

La caractérisation environnementale concerne la teneur en métaux lourds et
leur solubilité lorsque les sédiments sont en contact avec une phase aqueuse.

1.2.1.1. Teneur en métaux lourds (NF X 31-151, 1996)

Le but de cette analyse est de mesurer la concentration totale des éléments
traces considérés comme polluants tels que le Pb, Zn, Co, Cd, Cr, Cu, ainsi que
d’autres métaux comme le Fe, P, Al. Ces données ne permettent pas de connaitre
la forme chimique sous laquelle se trouvent ces éléments dans le sédiment. Ils
permettent de classer les sédiments bruts par rapport aux valeurs de référence
GEODE et de justifier le traitement.

Protocole de ’essai

La solubilisation des métaux lourds est réalisée par minéralisation des
échantillons des sédiments. Schématiquement la minéralisation est la dissolution
des minéraux et de la matiere organique par oxydation. Cette opération peut étre
obtenue par des différents modes, dont la méthode de mise en solution totale par
attaque acide dans un milieu ouvert ou fermé et a chaud, est la méthode la plus
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recommandée pour 'analyse des métaux lourds (NF ISO 11466). L’échantillon
(0.5 g : fraction inférieure a 63 pm) est mis dans un godet d’attaque en Téflon a
couvercle conique. Dans un premier temps on ajoute 10 ml d’acide fluorhydrique
(HF 40%), ce qui permet de dissoudre les composés silicatés (ils forment des
composés volatils avec I'acide fluorhydrique). On met 'ensemble sur une plaque
chauffante a 100°C et on laisse évaporer a sec. Toujours sur la plaque, on ajoute 2
ml de l'acide nitrique (HNO; 65%) et 6 ml d’acide chlorhydrique (HCI 38%) [Eau
régale] et on laisse évaporer a sec. Le résidu de lattaque totale est ensuite dilué
dans 20 ml d’eau ultra pure (pour solubiliser les métaux adsorbés sur les parois),
filtré au moyen d’'une seringue équipée d'un filtre de 0.45 pm et analysé en ICP
(Plasma a Couplage Inductif, cf. fig.2-2, c).

Résultats et interprétations

Le tableau 2-1 compare les teneurs totales en métaux lourds dans les
sédiments bruts et traités aux valeurs limites « sol» telles que définies dans
Parrété du 8 janvier 1998 applicables aux épandages des boues, issues du
traitement des eaux usées, sur les terres agricoles.

Tableau 2-1

Comparaison des concentrations totales en éléments traces des sédiments de
Lille, bruts et traités, aux valeurs limites « sol» définies dans l'arrété du 8
janvier 1998.

Concentration totale (en mg/kg de sédiment sec

analysé sur la fraction inférieure 4 2 mm)
Eléments Valseurs limites dans les Brut Traité
traces sols
Arsenic (As) - 99.5 110
Cadmium (Cd) 2 18.9 19.4
Chrome (Cr) 150 728.2 900
Cuivre (Cu) 100 307.7 247.5
Nickel (Ni) 50 212.1 229.9
Plomb (Pb) 100 620 436
Zinc (Zn) 300 2993 2669

Les teneurs en métaux lourds donnée dans le tableau 2-1 dépassent
largement les valeurs seuils (cas de nickel, de chrome, de cadmium et de zinc), ce
qui illustre la nécessité du traitement. On observe aussi que le traitement ne
diminue pas les teneurs en métaux lourds, car le procédé Novosol® n’élimine pas
les éléments trace mais il les stabilise (en les fixant dans la matrice solide). Le
fait que les concentrations des métaux lourds dans les sédiments traités sont plus
importantes que celles dans les bruts est 1ié a la perte au feu (diminution du
volume du matériau suite au traitement thermique). Les incertitudes de mesure,
participent aussi a cette explication (échantillonnage).

11.2.1.2. Essais de lixiviation

La lixiviation est une méthode d’extraction largement utilisée pour évaluer le
potentiel de relargage de polluants vers le milieu naturel. Elle nous permet ainsi
d’évaluer lefficacité de stabilisation des métaux lourds dans la matrice de
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sédiment apres le traitement. Deux tests de lixiviation ont été choisis : 1'essai
selon la norme francaise (AFNOR) se trouvant dans la catégorie Déchets décliné
XP X31-210 (1998) ainsi que l'essai selon la norme américaine développée par
1'U.S. Environmental Protection Agency nommée TCLP (Toxicity Characteristic
Leaching Procedure, 1992).

Lixiviation a I’eau (Norme Frangaise XP X 31-210 Mai 1998)
Protocole d’essai

Un échantillon de 100 g de sédiment sec de granulométrie égale ou inférieure
a 4 mm est mis en contact avec de 'eau déminéralisée (pH compris entre 5 et 6)
dont le rapport Liquide/Solide (L/S) est égal & 10. L’ensemble subit une agitation
constante de 60 cycles par minute pendant 24 h. Au terme de cette opération,
I'éluat est séparé du matériau résiduel par centrifugation. Le lixiviat est en suite
récupéré en filtrant I’éluat au moyen d’un filtre de 0.45um et analysé en ICP.

Fig.2-2. Lixiviation a l'eau: a) L'ensemble (liquide + solide); b) Agitateur a
plateau ; ¢) Plasma a couplage inductif (ICP : Inductively Coupled Plasma); d)
Centrifugeuse ; e) pH-métre

L’avantage de la norme francaise de lixiviation est sa simplicité de mise en
ceuvre. Cependant, I’élution a I'eau déminéralisée peut étre considérée comme
une évaluation simple, valable a court et moyen terme, mais qui ne tient guere
compte du caractére acide que pourraient prendre les eaux de percolation (pluies,
lixiviats d’anciennes décharges...) [Derie, 1995]. Il est donc nécessaire de lixivier
avec une solution acide (exemple lixiviation TCLP). Néanmoins, ce test d’élution
a leau est celui préconisé par la commission européenne dans le choix et
I’élaboration de la directive décharge. Le test de lixiviation a été réalisé sur les
sédiments : bruts, phosphatés et phosphatés et calcinés (traités).
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Résultats et interprétations

Le tableau 2-2 donne les concentrations des métaux lourds (Cd, Cr, Cu, Ni,
Pb, Zn) dans les lixiviats comparées aux seuils définis par la directive décharge.

Tableau 2-2
Test de Iixiviation réalisé sur les sédiments de Lille (bruts, phosphatés et
phosphatés et calcinés) selon la norme francgaise en mg/kg de Ia masse séche

Valeurs limites Valeurs limites
applicables aux applicables aux déchets
Elément | Bruts | Phosphatés Phospf!at’és déchets admissibles |admissibles dans les
et calcinés | dans les décharges décharges pour déchets
pour déchets inertes | non dangereux
L/S=10 (I/kg) L/S=10 (I/kg)
Cd <0.03 <0.03 <0.03 0.04 1
Cr 0.068 0.085 13.3 0.5 10
Cu 5.8 8.4 0.9 2 50
Zn 1.1 6 0.3 4 50
Ni 2.6 8.8 <0.08 0.4 10
Pb <0.2 <0.2 <0.2 0.5 10

Les résultats montrent une baisse assez importante de la fraction lixiviable, a
I'exception du chrome. En effet la calcination a conduit a I'augmentation de la
concentration du Cr dans la fraction échangeable et celle liée aux carbonates
(fractions mobiles). Cela est probablement dii & l'oxydation du Cr (ITI) en Cr (VI)
plus soluble [Kribi, 2005]. La quasi totalité des valeurs sont en dessous de la
limite pour une mise en décharge pour déchets inertes.

Lixiviation a I’'acide [Norme Ameéricaine : Toxicity Characteristic Leaching
Procedure (TCLP)]

Protocole d’essai

La procédure TCLP est utilisée pour déterminer la mobilité des éléments
organique et inorganiques présents dans un solide, un liquide ou des déchets
multiphasiques. Le rapport liquide solide est de (I/S = 20). Le fluide d’extraction
est choisi en fonction de I'alcalinité de la phase solide du déchet. L’agitation se
produit en utilisant un agitateur permettant la mise en mouvement alternatif de
30 + 2 tours/minute pendant 24 heures. La filtration se fait en utilisant des filtres
de 0.45 pm. On broie les échantillons pour avoir des particules < 1 mm, en suite
on met 5 g de solide mélangé avec 96.5 ml d’eau déminéralisée et on fait remuer
pendant 5 min sur un agitateur magnétique. On mesure le pH (pH-métre précis +
0.05 unités a 25°C) (fig.2-2, e). Sile pH < 5: on utilise le fluide d’extraction #1.
Si le pH > 5, il faut ajouter 3.5 ml HCL (1N) et faire chauffer & 50°C pendant 10
min. Sile pH < 5, on utilise le fluide #1, sinon il faut utiliser le fluide #2.

Fluide d’extraction #1 : on met 5.7 ml de CH3CH20OH (acide acétique) dans 500
ml d’eau déminéralisée + 64.3 ml de NaOH. On dilue pour obtenir un volume
d’un litre. On obtient une solution de pH 4.93 + 0.05.

Fluide d’extraction #2: on met 5.7 ml de CH3CH200H dans 1 litre d’eau
déminéralisée. On obtient une solution de pH 2.88 + 0.05.

Résultats et interprétations
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Le tableau 2-3 montre les résultats de TCLP effectuée sur les sédiments :
bruts, phosphatés et phosphatés et calcinés. Les concentrations de la quasi-
totalité des métaux lourds dans les lixiviats sont plus importantes que celles
obtenues par la lixiviation a 'eau déminéralisée, mais ils restent au-dessous des
normes de référence.

Tableau 2-3
Test de TCLP : les concentrations des métaux lourds dans les lixiviats sont en
mg/kg de la masse séche

Elément | Bruts | Phosphatés :Tzzf’;zgé:
Cd 0.12 0.8 0.28
Cr 0.32 0.33 23.2
Cu 0.14 0.98 0.38
Zn 103.3 71 10.2
Ni 70.2 30 1.05
Al 4.7 0.7 1

1.2.2. Caractérisation physico-chimique (composition chimique, composition
minéralogique, teneur en matiére organique, masse volumique, granulométrie)

La connaissance de la composition chimique et minéralogique et d’autres
propriétés physiques (granulométrie, masse volumique, porosité) des sédiments
est tres importante pour leur valorisation dans les produits de terre cuite. La
composition minéralogique a été déterminée par la Diffraction aux Rayons X
(DRX). Cette méthode permet la détermination des phases minérales micro et
poly-cristallines des matériaux. Elle consiste & bombarder l'échantillon (une
poudre homogéne) avec des rayons X, et a regarder l'intensité de rayons X qui est
diffusée selon l'orientation dans l'espace. On enregistre l'intensité détectée en
fonction de l'angle de déviation 20 du faisceau ; la courbe obtenue s'appelle le
diffractogramme. La position des pics de diffraction permet lI'identification des
structures ou phases cristallines présentes et donc la détermination de la
composition cristallographique de I'’échantillon analysé. Les analyses DRX ont été
conduites au laboratoire des_processus et bilans des domaines sédimentaires de
I'Université de Lille I, au moyen dun diffractométre a Rayons X, (Philips, PW
1729) muni d'une anticathode en Cuivre, d'un porte-échantillon tournant, et d'un
passeur automatique a 42 positions. La baie de mesure (PW 1710) est pilotée par
un micro ordinateur a 1'aide du logiciel PC-APD.

Le dosage des éléments traces a été déterminé par attaque aux acides
chlorhydrique et nitrique. Le carbone total et organique a été déterminé en
utilisant la procédure décrite dans la norme NF X 31-409. Elle consiste a
lacidification de I’échantillon afin de libérer la totalité des carbonates pour
n’‘avoir que du carbone organique. Le pourcentage massique de la matiere
organique a été mesuré en calcinant I’échantillon a 450°C pendant 3 heures et la
perte de masse engendrée par la calcination est attribuée a la matiére organique
[Ausili et al., 1998; Guevara-Riba, 2004].
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La surface spécifique d'une poudre est la surface développée par 'ensemble
des grains. C’est un parametre important pour le choix des voies de valorisation.
On la mesure le plus souvent en fixant un gaz (azote ou krypton) a basse
température en monocouche sur la surface de chaque grain. Cest la méthode
d’adsorption de Brunauer, Emmett et Teller (méthode BET) [Brunauer, 1943 ;
Brunauer et al, 1938]. Une description plus détaillée de cette méthode est
donnée par Gregg & Sing [Gregg et al., 1967].

L’analyse granulométrique permet de décrire le sédiment a partir de
différentes fractions minérales regroupées en classes : les argiles de taille < 2um,
les limons de 2um a 63 um et les sables de 63 um a 2mm. Les sédiments peuvent
alors étre typés selon la teneur respective de ces trois composés en utilisant, par
exemple, un systéme de coordonnés triangulaires (fig. 2-3).

argileux argileux A\ 25% Argile

légérement
limoneux

légérement
sableux

100% Sable 100% Limon

Fig. 2-3: Diagramme triangulaire de classification des sédiments en fonction de
leur granulométrie [Campy et Meybeck, 1995]

Le tableau 2-4 compare les résultats d’'une caractérisation physico-chimique
de deux types de sédiments fluviaux bruts : de Lille et de Vraimont (Belgique).
On note que les caractéristiques physiques des deux sédiments sont tres proches.
En revanche les caractéristiques chimiques (teneur en métaux lourds, en
carbonates et en matiére organique) sont assez variables. En effet, les teneurs en
matiere organique et en carbonates dans le sédiment de Lille sont beaucoup plus
importantes que celles de Vraiment.

Tableau 2-4
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Caractérisation physico-chimique des sédiments fluviaux bruts [Kribi, 2005 ;
Boucard, 2006]

Caractérisation chimique et minéralogique

Sédiment de Lille Sédiment de Varaimont

(Belgique)
Humidité Humig’lité a 4.10°C 166.6% Humidité a 4.10°C :52.5%
Humidité résiduelle : 2.6% Humidité résiduelle : 1.3%
pH 7.4 7.2
Al :50475.8; As:149.2; Al:52401; As:164.2;

Dosage des éléments | Ca:54810.1;Cd:37.6;Co: | Ca:27346.6;Cd:4; Co:15;
(mg/kg de matiére 16.4;Cr:638.7; Cu:428.7; | Cr:191.3;Cu:142.2; Fe:

seche) Fe : 32035.9 ; Mn : 636.3 ; 32975.4 ; Mn :1061.2 ; Pb :
Pb:641.2;7Zn: 4654.8 214.1;7Zn :1003.8
Carbone organique 8% massique 3% massique
Carbonates 17.5% massique 5.5% massique
Matiere organique 15.6% massique 6.7% massique
Soufre 1.2% massique < 0.2 (limite de détection)
Composés principalement de: | Composés principalement de:
Quartz (Si0Oy), de Calcite Quartz (Si0Oy), de Calcite
DREX (CaCO3) et en moindre (CaCOs) et en moindre

quantité de Feldspath et de | quantité de Feldspath et de
Mica et une faible présence | Mica et une faible présence
d’hématite (Fe,0s) d’hématite (Fe;0s)

Caractérisation physique

Fraction de sable : 20.6% | Fraction de sable : 16.7%
Analyse Fraction de limon : 74.4% | Fraction de limon : 77.1%
granulométrique Fraction d’argile : 5.0% Fraction d’argile : 6.2%
Limon sableux Limon sableux
Surface spécifique 5.6 m*/g 4.5 m®/g

I1.3. Caractérisation du matériau traité
11.3.1. DRX

L’analyse DRX réalisée sur le sédiment de Lille apres traitement confirme la
présence majoritaire de quartz et indique également une présence marquée de
calcite, de feldspath [(Ca,Na)(Si,AD),Osl, de mica, d’hématite et d’anhydrite
(CaS0.,). La présence d’anhydrite et d’hématite dans le sédiment traité est due a
une dissolution des minéraux présents dans le matériau brut. La calcite se
dissout partiellement en libérant le Ca qui se recombine sous la forme
CaS04,2H20 (gypse) et qui perd ensuite son eau lors de la calcination. La
présence d’hématite dans le sédiment traité est encourageante pour ‘utilisation
de ce dernier dans la production des briques cuite car le fer peut jouer le réle de
flux [Anderson et al, 1996; Anderson et al., 2002].

Le tableau 2-5 présente les résultats d'une analyse DRX sur la fraction
argileuse de sédiment de Lille apres traitement. On note que la fraction argileuse
du sédiment traité est composée majoritairement d’illite. La kaolinite et la
smectite présentes dans le matériau brut disparaissent totalement des que la
température dépasse 400°C en prenant une structure de mica de type illite.
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Tableau 2-5
Composition de la fraction argileuse de sédiment de Lille
Sédiment fluvial (Lille)
Composition (% de la Sédiment brut Sédiment traité
fraction argileuse)
Smectite 60 0
Ilite 25 90
Chlorite 10 0
Inter stratifié illite-chlorite 0 10
Kaolinite 5 0

111.3.2. Observation visuelle et binoculaire

Les grains composant le sédiment traité sont généralement anguleux, dont la
surface est couverte d'une couche de particules fine. Cette géométrie est due au
processus de traitement car pendant le séchage les sédiments sont manipulés par
des pelles mécaniques qui leur donnent cette apparence angulaire (fig. 2-4).

Observation
visuelle

Observation
binoculaire

Fig. 2-4: Observation visuelle et binoculaire [Scordia, 2007] du sédiment fluvial
traité

Les grains sont composés principalement d'agglomérats de grains plus petits de
faible cohésion (friables), ce qui leur donne une porosité intra granulaire trés
élevée. L’observation binoculaire indique la présence de scories (résidus de
I'industrie métallurgique) (cf. fig.2-4). La présence de ces résidus est due a
I'histoire industrielle de la région.
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11.3.3. Observation MEB (Microscope Electronique a Balayage)

L’observation au microscope électronique a balayage montre une morphologie
comparable a celle de I'observation visuelle et binoculaire. Les grains sont de
forme et de taille trés variables (cf. photo 2-1). Ils sont formés par I'agglomération
des grains de plus petite taille (= 1 um) (cf. photo 2-2).

1.0 mm

Photo 2-1: Grains de sédiment fluvial ©  Photo 2-2 : Agglomération des grains de plus
Formes et tailles variables petite taille (= 1 um) [source : Scordia, 2007]

L’agglomération des grains est due au frittage thermique. En effet le frittage
(le passage d'un matériau pulvérulent a un matériau cohérent sous l'action de la
chaleur) conduit a la formation des ponts entre grains (la soudure de deux grains)
par la différence de 1'énergie libre entre le secteur de pont et la surface de la
particule [Kingery et al., 1955]. La formation des ponts dépend du diamétre des
particules et de la température de cuisson (cf. annexe B). L’apparition des
premiers contacts entre les grains peut étre due a des forces de type
électrostatique ou a des liaisons chimiques entre les espeéces superficielles
(élimination d’eau entre les grains). La cohésion entre les particules dépend de
leurs tailles. Ainsi, le broyage du sédiment traité donne des grains plus cohésifs.

11.3.4. Granulométrie laser

La granulométrie laser permet de déterminer la répartition granulaire des
particules de diametre inférieur a 80 pum. L’argile a été broyée avant d’étre
analysée. La fraction inférieure a 80um a donc été séparée par tamisage, puis
mise en solution qui sert de défloculant. Les figures 2-5, 2-6 présentent la
distribution des tailles des particules (moyenne de trois essais) du sédiment
traité et de l'argile de Templeuve, utilisée dans la production de brique cuite a la
Briqueterie du Nord (BdN). Le tableau 2-6 donne les valeurs du diamétre médian
(Ds0»). On note que ces valeurs sont comparables bien que la fraction argileuse
dans le sédiment traité (3 %) est inférieure a celle de I'argile de Templeuve (8 %).
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Fig. 2-5: Distribution granulométrique du sédiment fluvial traité (Lille) et de
l'argile de Templeuve (Lille)
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Fig. 2-6: Distribution des tailles de particules pour le sédiment traité et l'argile
de Templeuve
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Tableau 2-6
Diamétre médian des particules < 80um de sédiment traité et de l'argile de
Templeuve obtenus par granulométrie laser (um)

Sédiment fluvial traité Argile de Templeuve

Diameétre médian des

particules (nm) 27.69 19.7

11.3.5. Surface spécifique

La surface spécifique a été déterminée a l'aide d'un systeme ASAP 2010
(Micromeritics, USA), qui mesure (2 une température donnée) une isotherme
d’adsorption et de désorption et calcule la distribution de taille des pores selon la
méthode BET. Cette isotherme d’adsorption représente l'ensemble des états
d’équilibre entre la phase gazeuse et la phase adsorbée a des pressions comprises
entre 0 et la pression de vapeur saturante de la substance adsorbable (azote).
Elle est généralement représentée sous une forme graphique en reportant la
quantité adsorbée par un gramme d’adsorbant en fonction de la pression relative
d’équilibre p/po (rapport entre la pression d’équilibre du gaz adsorbable p et de sa
pression de vapeur saturante po). La figure 2-7 présente les isothermes
d’adsorption/désorption mesurées sur des échantillons de : sédiment phosphaté,
sédiment traité (phosphaté et calciné) et d’argile. Selon la classification de
I'TUPAC [Sing et al, 1985] cette courbe est de type IV, obtenue généralement
avec des adsorbants mésoporeux, et la boucle d’hystérésis est de type H3 (obtenue
dans le cas ot 'adsorbant forme des agrégats). Le tableau 2-7 donne les valeurs
de la surface spécifique de ces trois matériaux.
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Surface spécifique BET de : sédiment fluvial phosphaté, phosphaté et calciné
(traité) et argile de Templeuve

Sédiment fluvial traité
(phosphaté et calciné a une
température supérieure a 650°C)

Sédiment fluvial | Argile de
Phosphaté Templeuve

Surface spécifique

BET (m2g ) 5.9 8.6 4.5

La valeur plus élevée de la surface spécifique du sédiment phosphaté (8.6 m®.g
) par rapport au matériau brut (4.5 m2.g') est due au traitement a lacide
phosphorique qui engendre un dégagement gazeux et forme de bulles. Le départ
de ces bulles est accompagné par la formation de porosité au sein du sédiment
[Kribi, 2005]. En revanche la calcination (T > 650°C) conduit & une diminution de
la surface spécifique liée au frittage qui provoque le colmatage des microporosités
au sein du sédiment et a la densification du matériau. La valeur élevée de la
surface spécifique de l'argile de Templeuve est due a la présence des smectites
dans la fraction argileuse (cf. DRX de l'argile de Templeuve donnée dans le
chapitre 3).

11.3.6. Granulométrie sur colonne

La granulométrie sur colonne n’est pas une caractéristique intrinseque du
matériau traité car sa distribution granulométrique dépend de la manutention
appliquée au sédiment pendant le processus de traitement (retournement a la
pelle mécanique durant la maturation du sédiment phosphaté, émottage,
éventuels broyages avant la calcination). L’analyse granulométrique a été
réalisée a sec car une fois mélangés a l'eau, les sédiments traités s’agglomerent ce
qui influence leur distribution granulométrique. Pour étudier l'influence du
malaxage sur la distribution granulométrique, une analyse granulométrique a
été réalisée avant et aprés malaxage (malaxeur électrique pendant 15 minutes).
L’influence des autres constituants (sable, argile) n’a pas été prise en compte. La
courbe granulométriques du sédiment traité est donnée sur la fig. 2-8 avec celle
du sable de Templeuve utilisé pour la confection des briques.
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Fig. 2-8: Courbes granulométriques du sédiment traité avant et apres
malaxage et du sable de Templeuve utilisé pour la production des briques

Le malaxage conduit au concassage des gros grains du sédiment traité, ce qui
fait augmenter la fraction fine (< 200 um). Cela est du a la faible cohésion entre
les particules du matériau traité. En utilisant le systeme de coordonnés
triangulaires donné dans la figure 2-3, le sédiment traité (avant et aprés
malaxage) peut alors étre classifié comme sable limoneux.

1.3.7. Limites d’Atterberg

Les teneurs en eau qui délimitent les états de consistance d’'un sol sont
appelées les limites de consistance ou les limites d’Atterberg. Ces limites, qui
s’expriment en pourcentage, sont les: la limite de plasticité et la limite de
Liquidité. Elles servent surtout a identifier et a classifier les sols fins dont les
particules sont invisibles a l'ceil nu. Elles fournissent des informations
complémentaires aux celles obtenues par la granulométrie laser et la
granulométrie sur colonne. La limite de plasticité d’'un sol w, est la teneur en eau
qui sépare l'état plastique de 1'état semi-solide. Elle varie de 0% a 100%
(généralement inférieure a 40%). La limite de liquidité wi, est la teneur en eau
qui sépare l'état liquide de 1'état plastique. Dans la plupart des cas elle ne
dépasse pas 100%. L’indice de plasticité IP, correspondant a la différence entre la
limite de liquidité et la limite de plasticité, permet de déterminer la zone dans
laquelle le sol est a 'état plastique. Plus I'indice est élevé, plus cette zone est
grande et, de facon générale, plus le sol contient de l'argile. Les sols non
plastiques ont un indice de plasticité (IP) qui est compris entre O et 5, tandis que
pour les sols a faible plasticité cet indice varie entre 15 et 30 [Wray, 1985]. Si I'TP
est plus grand que 35, le sol est considéré tres plastique. Pour déterminer la
limite de liquidité, on a utilisé I'appareil de Casagrande, décrit dans la norme
francaise NF P94-051. Cet appareil est constitué d’'une coupelle de bronze, d'une
base en caoutchouc dur et d'une came entrainée par une manivelle. On estime
que le sol atteint la limite de liquidité lorsque, tombant d'une hauteur de 10 mm,
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doit frapper la base 25 fois pour refermer, sur une distance de 13 mm, une
rainure qui a été pratiquée sur 'échantillon de sol (photo 2-3).

[ -

E‘%}ase-en caoutchouc dur i

Photo 2-3: Détermination de la Ilimite de liquidité avec [lappareil de
Casagrande

Le tableau 2-8 donne la limite de liquidité du sédiment traité. Cette limite est
comparable a celle d’'une kaolinite (cf. tableau 3-9: chapitre 3).

Tableau 2-8
Limite de liquidité du sédiment traité de Lille

Sédiment fluvial traité (Lille)
Limite de liquidité (%) 50.2
Limite de plasticité (%) -

Indice de plasticité -

L’essai de détermination de la limite de plasticité consiste a former un
rouleau de 3 mm de diametre a partir d'une boulette de 15 g environ. Le rouleau,
au moment ou il atteint ce diametre, doit avoir environ 10 cm de longueur. La
limite de plasticité est obtenue lorsque, simultanément, le rouleau se fissure et
que son diamétre atteint 3 mm (+ 0.5 mm).

On n’a pas pu déterminer la limite de plasticité du sédiment traité a cause de
sa faible plasticité. En effet la plasticité est liée a lactivité électrochimique des
minéraux argileux. Les fines sont présentes d’avantage dans le sédiment traité,
mais la présence des minéraux argileux qui offrent une bonne plasticité comme
les smectites est pratiquement nulle (cf. tableau 2-5).

11.3.8. Teneur en eau optimale (essai Proctor)

L’essai Proctor, décrit dans la norme francaise NF P 94-09, permet de
déterminer la teneur en eau optimale pour laquelle un sol est mieux compacté.
Cest un parametre important qui peut influencer les propriétés des briques
faconnées sous pression en utilisant des moules [Weng et al,. 2001]. De plus, c’est
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un parameétre important pour la valorisation en techniques routiéres (couche de
forme ou d’assise) car la compacité influence le comportement mécanique de la
couche. Le principe de cet essai consiste a humidifier le sol a plusieurs teneurs en
eau et a le compacter selon un procédé et une énergie conventionnels. Pour
chacune des valeurs de teneur en eau considérées, on détermine la masse
volumique seche du sol et on établit la courbe des variations de cette masse
volumique en fonction de la teneur en eau. La quantité de 3 kg de sédiments a été
divisée en trois parts. Chaque part a été humidifiée en introduisant la quantité
d’eau correspondant a la teneur en eau considérée et en malaxant pour obtenir
une couche homogéne (photo 2-4). Aprés humidification, chaque part est
conservée dans une boite de plastique étanche le temps nécessaire pour parfaire
la diffusion de 'eau (15 min). En suite elle est mise dans le moule (photo 2-5) et
compactée en appliquant 55 coups et en répétant huit fois le cycle suivant : six
coups adjacents entre eaux et a la paroil du moule et le septieme coup au centre
sauf au huiié’me cycle (photo 2-6).

Photo 2-4 : Humidification Photo 2-5 : Mise en moule  Photo 2-6 : Schéma
d’application des coups

La figure 2-9 représente la courbe des variations de la masse volumique séche
en fonction de la teneur en eau. Un phénomene de ressuage a été observé pour
des teneurs en eau supérieures a 29.5 %. Ceci est du au caractere drainant du
matériau traité.
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Fig. 2-9: Variation de la masse volumique séche en fonction de la teneur en eau.
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Le tableau 2-9 donne la densité seche maximale et la teneur en eau optimale
du sédiment traité de Lille, ainsi que celles du sédiment traité de Dampremy
(région Charleroi). Pour ce dernier, ces valeurs ont été mesurées au laboratoire
dEUROVIA (délégation Nord). L'influence des autres constituants (sable, argile)
n’a pas été prise en compte. Pour une argile destinée a la production des briques
en terre cuite, la teneur en eau (humidité de faconnage) varie entre 20 et 27 %
selon la composition minéralogique et la concentration en fines.

Tableau2-9
Résultats de I'essai Proctor normal effectué sur les sédiments fluviaux traités de
Lille et de Dampremy (région Charleroi-Bruxelles)

Sédiment fluvial traité Sédiment fluvial traité
(Lille) (Dampremy) [Scordia, 2007]
Densité sechegmammale 193 133
(g/em?)
Teneur en(;)a)u optimale 29.5 30.6

11.3.9. Valeur au bleu (NF P 94-068)

La structure cristalline des argiles leur confére un ensemble de propriétés de
comportement 1ié a leur affinité pour l'eau, ce qui entraine les phénomeénes de
gonflement, de plasticité et de cohésion constatés sur ce sol [Dupain et al., 2000].
L’essai au bleu de méthylene permet d’apprécier d'une maniere globale I'activité
de la fraction argileuse d’'un sol en mesurant la surface interne et externe des
grains argileux. Pour ce faire, on fixe sur les grains d’argile des molécules de bleu
de méthyléene et on évalue la quantité de bleu fixé. On en déduit la valeur au bleu
du sol (Vgg), qui est un indicateur essentiel dans la classification des sols pour les
travaux de terrassement.

L’essai a été réalisé sur trois échantillons de 120 g de sédiment calciné.
L’échantillon a été mis a tremper dans 500 ml d’eau déminéralisée et dispersé
avec un agitateur a ailettes tournant a 700 + 100 tr/min pendant au moins cingq
minutes, et jusqu'a disparition de tout agglomérat de matériaux. Le tout est
maintenu en agitation pendant toute la durée de l'essai, a une vitesse de 400 +
100 tr/min. Le dosage consiste a injecter successivement des doses déterminées
de bleu de méthyléene dans la suspension de sédiments jusqu’a atteindre la
saturation des particules d’argile. On préleve une goutte de liquide et on la
dépose sur un papier filtre (papier filtre sans cendre, grammage : 95 g /m?
épaisseur : 0.2 mm, vitesse de filtration : 75). Le papier filtre doit étre maintenu
horizontalement et le diametre de dépot compris entre 8 et 12 mm. Deux cas sont
possibles :

- La goutte centrale est entourée d'une zone humide incolore: le test est
négatif.

- La goutte centrale est entourée d'une zone humide teintée de bleu : le test est
positif.,
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Si le test est positif, on effectue 5 fois la confirmation (toutes les minutes
pendant cing minutes). Si a la fin de la cinquiéme minute le test est positif, on
arréte le dosage.

La photo 2-7 montre les gouttes centrales entourées d'une zone humide
teintée qui subsiste apres avoir effectué la confirmation du test.

Photo 2-7 : Les gouttes centrales entourées d’une zone humide teintée.

La valeur au bleu est ensuite calculée par I'équation suivante : V= 10*

Vi/M, ou : M; est la masse de la prise d’essai en grammes et V; le volume total de
solution de colorant injectée en millilitres. Cet essai permet d’évaluer la
sensibilité des sols a l'eau.

Le tableau 2-10 donne la valeur au bleu du sédiment de Lille calciné a une
température supérieure a 650°C. On note que le sédiment traité n’est pas
sensible a I'eau (Vs < 0.1). Ainsi, les fines présentes dans les sédiments traités y
sont en grandes quantités mais la présence des minéraux argileux de forte
activité électrochimique dans la fraction fine des sédiments est trés faible. En
effet la smectite, présente dans le matériau brut et qui possede 'une des plus
fortes activités électrochimiques chez les minéraux argileux, se transforme
pendant la calcination en illite (cf. tableau 2-5) dont 'activité électrochimique est
beaucoup plus faible. Cette faible activité argileuse explique le comportement non
plastique du sédiment traité, car la plasticité des argiles est une fonction de
I'activité électrochimique des minéraux argileux [Carter et al, 1991] (cf. II1.1.4.
du chapitre 3). Ce comportement non plastique va influencer les propriétés du
produit final (brique) comme on le verra dans le chapitre 4.

Tableau 2-10
Valeur au bleu du sédiment de Lille (0/2mm)

Vs
Sédiment de Lille (traité) 0.07

1.3.10. Absorption d’eau, Porosité accessible a I’eau, Masse volumique

L’absorption d’eau, la porosité et la masse volumique sont des parameétres
importants pour la formulation d'une brique cuite. L’absorption d’eau et la
porosité intra granulaires influencent le dosage d’eau pendant la préparation des
échantillons de brique car une partie de cette eau reste a l'intérieur des
particules agglomérées et sera ensuite chassée pendant le séchage. Les mesures
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de porosité et de coefficient d'absorption d’eau ont été réalisées d'apres la norme
francaise NF P18-554 servant a caractériser les granulats d’origine naturelle ou
artificielle. Cette procédure est basée sur des méthodes hydrostatiques, ou il faut
peser les granulats a 'état sec, a I'état saturé surface séche et dans l'eau. La
masse des granulats a I'état saturé surface séche est difficile a déterminer car la
présence de pores ouverts en surface ne permet pas d’établir a quel moment cet
état est atteint et la friabilité des granulats rend toute manipulation des grains
susceptible d’'influer sur le résultat de I'essai. ([Neuville, 2000-1 ; Agostini, 2006].

La porosité intra granulaire du sédiment augmente avec 'augmentation de
taille des grains. Elle est de 'ordre de 10, 30, et 40 % pour les fractions 0.63, 1.25,
et 5 mm respectivement. Cela est expliqué par le fait que les gros grains sont
formés par 'agglomération des grains de taille plus petite, ce qui leur donne une
porosité intra granulaire plus élevée. Les valeurs de porosité sont comparables a
celles de certaines roches comme le grés (0 — 48%), le quartzite (1.9 — 15.1%), le
calcaire (0 — 37.6%) ou le granite (0.4 — 3.8%) [Neuville, 2000-2].

L’humidité de fagconnage d'une brique en terre cuite varie normalement entre
20 et 27 % selon la minéralogie et la granulométrie de I'argile utilisée. Dans le
cas de la Briqueterie du Nord (BdN) cette valeur est autour de 22 %. Vu la nature
absorbante des sédiments traité, la quantité d’eau de fagonnage utilisée dans
I’étude de valorisation (cf. chapitre 4) était proche de 23 %.

La masse volumique absolue (masse volumique des grains solide ou de la
matiére pleine) a été mesurée en utilisant un pycnométre a hélium. Une valeur
de 2.66 g.cm™ a été obtenue. Cette valeur est comparable a celle de calcite (2.6
-2.8 g.cm™) ou de quartz (2.6 g.cm™). Cela rejoint les analyses DRX qui ont montré
que le sédiment traité est composé majoritairement de quartz avec une présence
marquée de calcite et d’hématite.

1.3.11. Détermination de la teneur en matiére organique par perte au feu (NF P
94-047)

Cette méthode est utilisée pour déterminer la teneur en matiére organique
par calcination. I’échantillon de sédiment traité est placé dans un récipient et
séché dans une étuve a 65°C jusqu'a masse constante. La masse de 1’échantillon
sec est déterminée (masse A). Ensuite, 'échantillon est calciné & 1000°C pendant
1h dans un four rotatif avec un systéme de circulation d’air pour I’évacuation du
dégagement gazeux pendant la calcination (fig. 2-10). On détermine la masse de
I'échantillon calciné (masse B). La perte au feu (PAF) est déterminée par la
relation suivante :

PAF (%) = %*mo

Le tableau 2-11 présente les valeurs de PAF du sédiment traité et de l'argile
naturelle utilisée pour la préparation de nos échantillons de brique.
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Systeme de
circulation
d’air

Four rotatif

Echantillon de
sédiment traité

Fig. 2-10: Le four rotatif avec le systeme de circulation dair

Tableau2-11
Les valeurs de perte au feu (PAF) du sédiment fluvial traité de Lille et de I'argile
naturelle de Templeuve (région Nord-Pas-de Calais)

Argile naturelle
(Templeuve-Nord- Pas de
Calais)

Sédiment fluvial traité
(Lille)

Perte au feu (PAF%) 2.8 6.5

On note que la teneur en matiere organique du sédiment traité est faible par
rapport a celle de l'argile naturelle due au traitement thermique (calcination a
650°C). Cela a un effet bénéfique sur la valorisation car la matiére organique a
une influence notable sur les propriétés du produit final. En effet, 1a forte teneur
en matieére organique peut engendrer des microfissures au sein de la brique ce
qui affaiblie ses propriétés mécaniques et sa résistance au gel [Hamer et al,
2002 ; Okuno et al., 1997].

11.4. Conclusion

Le sédiment brut est un matériau fin composé majoritairement de quartz et
de calcite. Aprés traitement avec le procédé Novosol®, 'analyse DRX confirme la
présence majoritaire de ces deux minéraux dans le matériau traité. En plus, elle
indique une présence marquée d’hématite et d’anhydrite due a la dissolution des
minéraux présents dans le matériau brut. La présence d’hématite encourage
I'utilisation du sédiment traité dans la production de brique cuite car I'oxyde de
fer joue le role de flux. La présence majoritaire de quartz permet au sédiment
traité de substituer au sable et a l'argile naturelle composée généralement de
quartz et des minéraux argileux. La caractérisation environnementale des
sédiments bruts et traités indique des fortes teneurs en métaux lourds qui
dépassent largement les seuils de référence GEODE. Les tests de lixiviation
réalisés sur le matériau brut et traité, notamment celui de la TCLP (lixiviation
avec de l'acide acétique), ont montré que le procédé de traitement Novosol® a
stabilisé les métaux lourd en les fixant dans la matrice solide.
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Le traitement thermique a conduit a une faible activité argileuse du matériau
traité due a la transformation de smectite, présente dans la fraction argileuse, en
illite. Cette faible activité argileuse explique le comportement non plastique du
sédiment traité (limite de plasticité non déterminé).

La granulométrie laser, la surface spécifique et les observations au MEB
révelent une morphologie constituée par I'agglomération des particules de petites
tailles (diamétre moyen : 29 um) ce qui confére au sédiment traité une porosité
intra granulaire et une nature absorbante assez importantes et dépendantes de
la granulométrie. La masse volumique absolue de ce matériau (2.68 g.cm™) est
comparable a celle de silice confirmant la présence majoritaire de quartz dans le
sédiment traité.
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lll.1. Industrie frangaise de la terre cuite

Selon la Fédération Francaise des Tuiles et de Briques (FFTB), la production
actuelle francaise des produits en terre cuite est de I'ordre de 5 888000 t avec un

chiffre d’affaires qui a atteint 1075 millions d'euros en 2006,

soit 6 % du marché

des produits de construction en France. Elle se répartit comme indiqué sur les
tableaux 3-1 a 3-3. La brique de mur, dont le marché est directement lié a celui
de nouvelles constructions, représente environ 45 % du tonnage de l'industrie.
Récemment la production des briques de mur est en expansion grace aux
propriétés thermiques et mécaniques des briques a perforations verticales qui

font a la fois la structure et I'isolation thermique.

Tableau 3-1
Production frangaise de terre cuite en 2005 [FFTB]

Kilo Tonne % du total
Briques apparentes 378 6.4
Briques de structure 2319 39.4
Tuiles et accessoires 3150 53.5
Autres produits 41 0.7
Total 5888 100
Tableau 3-2
Répartition de la production frangaise de briques en 2005 [FFTB]
% du total
Briques pleines 33
Briques perforées 21
Blocs perforés apparents 31
Plaquettes 5
Pavage 1
Produits divers 9
Total 100

43



Chapitre 3 © Industrie de terre cuite

Tableau 3-3

Répartition de la production frangaise de briques de structure en 2005
[FFTB]

% du total
Briques de mur 75
Briques de cloison 21
Hourdis 2
Boisseaux 2
Total 100

lll.2. Position de I'industrie frangaise en Europe

Le tableau 3-4 donne une comparaison approximative entre les ventes
francaises et celles des principaux pays européens.

Tableau 3-4
Comparaison des ventes européennes [Kornmann, 2005]
Briques de Brique de Tuiles Chiff_re
fagade3(1000 structure (1000 m?) d’_af_falres Personnel
m°) (1000 m3) (Millions €)
237 2 706 55410
France (385kt)  (2042kt) (2 716kt) 863 5900
Espagne (3760kt)  (18980kt) (1400 kt) 885 10 200
Italie 772 4 787 36 749 1 500
Allemagne 959 7 498 48 304 1250 11 000
Belgique 977 1371
Autriche 6 1789 2195 123 940
Portugal 5440 18 122 260 4 700

On observe la position dominante de la France dans la production de tuile de
terre cuite. En revanche pour la brique de facade et de structure la production
francaise est faible en comparaison de celles des autres pays européens. A titre de
comparaison, la production de briques en Allemagne est environ trois fois plus
importante que celle en France.

lll.3. Généralités sur les matiéres premiéres

Les matieres premieres utilisées dans la fabrication des produits de terre
cuite sont principalement :

» les terres argileuses contenant une forte proportion d’argile qui leur donne
leur aptitude au faconnage et leurs propriétés mécaniques apres cuisson.

= Les dégraissants (sables de quartz, chamotte, cendre volante, des roches
dures broyées: basaltes et micaschistes) pour fournir la structure a la
céramique (squelette), pour réduire la température de fusion lors de la
cuisson (fondant) et réduire la plasticité de la pate

» L’eau : pour adapter la plasticité de la pate.
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11.3.1. Les argiles

111.3.1.1. Définition et origines des argiles

Le mot “argile” englobe deux connotations, 'une liée a la taille des grains et
lautre a la minéralogie. Les géologues considerent comme “argile” tout minéral
de faible granulométrie, la limite étant fixée a 2 pm. Les ingénieurs s’intéressent
aux propriétés des argiles en tant que matériau réfractaire. Ils s’attachent donc
aux propriétés de plasticité des matériaux argileux quelque soit leur taille.

Dans les ouvrages de référence il existe plusieurs définitions du terme
“argile”. Eslinger & Peaver [Eslinger et al,. 1988] proposent de définir les argiles
comme un minéral qui domine dans la fraction fine < 2 microns des roches et des
sols. Par contre, Weaver [Weaver, 1989] regroupe tous les minéraux
phyllosilicatés sans aucune connotation de taille. Quelle que soit la discipline, la
structure cristalline des argiles est importante car elle est responsable des
propriétés spécifiques du minéral.

Les argiles sont des matériaux sédimentaires de la couche superficielle de
I’écorce terrestre. Les minéraux argileux résultent soit de l'altération physique,
c’est a dire de la désagrégation d’une roche préexistante (minéraux primaires),
soit de I'altération chimique (minéraux secondaires). Dans ce cas, ils sont formés
par transformation d'un minéral ou par précipitation a partir d'une solution
(minéraux néoformés). De facon générale, on distingue les argiles grasses ou
maigres suivant qu’elles sont trés ou peu plastiques, les argiles grésantes ou
réfractaires selon leur comportement a la cuisson, les argiles smectiques
(absorbantes et dégraissantes).

11.3.1.2. Composition minéralogique

Les principaux composants des argiles sont les minéraux argileux dominants
(phyllosilicates), le quartz, les oxydes et hydroxydes de fer (hématite, goethite), le
sulfure de fer (pyrite), la gibbsite, les carbonates (calcite, dolomite) et la matiére
organique.

111.3.1.3. Principaux minéraux argileux et leurs propriétés

Les minéraux argileux sont principalement des phyllosilicates, c.-a-d. qu’ils
sont constitués par un empilement de feuillets.

Eléments structuraux

Les silicates constituent le modeéle de base. Ils sont formés par un agencement
de tétraédres de SiO* dans lesquels un atome de Si est entouré de 4 atomes d’O.
Les tétraedres s’agencent en se partageant les oxygenes en maille hexagonales.
Les hexagones s’agencent et forment une double chaine. Les O non partagés
pointent tous dans la méme direction. La formule de base est Si,0:0*. Les
octaedres sont composés d'un cation central et de 6 OH". Cette configuration
permet d’accommoder des cations plus larges Al*, Fe?*, Mg®, Fe®* mais pas Ca*",
Na*, K* (trop larges). Les feuillets sont formés par un agencement de couches
octaédriques [AI(OH)¢] et tétraédriques [SiO.] reliées par les atomes O et OH mis
en commun. L’espace inter-réticulaire sépare 2 feuillets successifs. D’apres la
structure du feuillet, on distingue principalement les argiles 1/1 [1 couche
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tétraédrique (CT) +1 couche octaédrique(CO)] et les argiles 2/1 (2 tétra. pour 1
octaédrique).

Les minéraux argileux les plus importants pour la terre cuite sont les
suivants :

La kaolinite {[Si.O;]Al,(OH), ou sous une autre forme Al;05.2S10,.2H,0} :

Minéral a deux couches (1/1, épaisseur de l'unité structurale d=7.2 A°)
fréquent dans les sédiments argileux provenant de l'altération de roches acides
(ex. granite). La kaolinite présente une faible activité électrochimique et montre
de faible retrait au séchage et a la cuisson. Elle demande des températures de
cuisson élevées et elle est assez réfractaire aprés cuisson. Les feuillets (fig. 3-1)
sont liés par de fortes liaisons d’hydrogéne (parmi les plus fortes chez les
minéraux argileux). Par conséquence l'eau ne peut s’adsorber qu’autour des
particules, ce qui explique le faible gonflement de cette argile.

L'lllites (fig. 3-1) {KAIL(OH),[AlSi;(O,0H),0l, identifiée pour la premiére fois a
Illinois} :

Minéral a trois couches (2/1, d=10 A°). Les liens entre les feuillets sont
assurés par des atomes de potassium (K). Ils sont moins forts que ceux de la
kaolinite, mais plus que ceux de la montmorillonite. L’illite apporte de la
plasticité. C’est le type d’argile le plus utilisé dans la terre cuite.

Les Smectites comme La Montmorillonite (de Montmorillon en France
appelée aussi bentonite aux USA) :

Minéral a trois couches (2/1), avec des teneurs variables en Na, Al, Fe, Mg. A
la différence des kaolinites et des illites, les smectites ont la capacité d’incorporer
dans leur structure des molécules d’eau (une couche deau de 2.5-5.2A
d’épaisseur). Cette eau modifie la dimension de la couche en provoquant son
gonflement (une augmentation de volume pouvant atteindre 95%). Les smectites
offrent des capacités d’expansion beaucoup plus importantes que celles des autres
minéraux argileux (Velde, 1992 ; 1995). De cette capacité d’absorption d’eau
découlent leurs propriétés particulieres de plasticité, de retrait/gonflement et
d’absorbant.

Les Chlorites (fig. 3-1, E) Mgs(Al,Fe)(OHg)(Al,S1),01:

Minéral a trois couches (2/1, d= 14 A°) trés fréquent dans les argiles pour
terre cuite. Les chlorites existent en plus grands cristaux dans les roches
magmatiques. Elles sont également formées pendant la diagenese des roches
sédimentaires.
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_ A
Feuillets B

s . |
-
Fig. 3-1: Images MEB des principaux minéraux argileux [Houseknecht and
Pittman, 1992 ; Bjorlykke, 1989/

Plusieurs minéraux argileux peuvent se trouver dans un gisement, associés
avec d’autres minéraux selon la sédimentation de la roche comme le quartz, les
silicates (feldspath, mica), le calcaire, les oxydes et hydroxydes, les sels solubles
et les matériaux organiques. Le tableau 3-5 donne la composition chimique de
minéraux et de roches argileuses.

Tableau 3-5
La composition chimique de la kaolinite, de lillite et des roches argileuses
[Alviset, 1987]

Roches argileuse

kaolinite lllite
courantes

Formule Al;03.25105.2H,0 KAL,(OH),[A1Si5(0,0H)10 %
S10, 54 69 35/80
Al;O3 46 23 8/30
TiO, 0 0 0.3/2
Fezo3 0 0 2/10
CaO 0 0 0.5/15
MgO 0 0 0/5
Na,O 0 0 0.1/1.5
K0 0 7 0.5/4.5
CO, 0 0 0/15
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Les observations démontrent que l'activité d'une argile est constante et que
chaque type d’argile a une activité qui lui est propre. Plus la surface spécifique
est grande, plus le nombre de substitutions est grand et cette activité est d’autant
plus élevée (voir tableaux 3-6 et 3-7).

Table 3-6

Surface spécifique des particules argileuses en m*/g [Eslinger & Peaver, 1988].
Argile Smectite lllite Kaolinite Chlorite

Surface interne 750 5 0 0

Surface externe 50 25 15 15

Surface totale 800 30 15 15

Tableau 3-7

Limites d’Atterberg et indice de plasticité de certains minéraux argileux [Cornell,
1951]

Argile lons Limite de Limite de Indice de
métalliques plasticité (%) liquidité (%) plasticité (%)
Na 54 710 656
K 98 660 562
Smectites Ca 81 510 429
Mg 60 410 350
Fe 75 290 215
Na 53 120 67
K 60 120 60
Ilite Ca 45 100 55
Mg 46 95 49
Fe 49 110 61
Na 32 53 21
K 29 49 20
Kaolinite Ca 27 38 11
Mg 31 54 23
Fe 37 59 22

Les surfaces totales des smectites sont beaucoup plus importantes que celles
des illites et des kaolinites et leur activité électrochimique est plus forte par
rapport aux autres minéraux argileux. Par conséquence leur indice de plasticité
est beaucoup plus grand.

Caractéristiques des principales argiles francaises pour terre cuite [. Alviset,
1987]

Les roches argileuses employées en terre cuite en France sont souvent de
nature chimique et minéralogique variées (de type illitique ou kaolino-illitique).
Des données sur différentes argiles frangaise sont présentées dans le tableau 3-8.
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Les principales argiles utilisées dans la production des produits de terre cuite
en France [Kornmann, 2005]

A B C D E F
Origine bourgogne Marseille Schiste Sud de Loess Lehm Limites
Lyon Paris Alsace Nord Courantes
Brique Brique Brique
Produit Tuile Tuile Boisseau apparente , .
i perforée pleine
perforée

Perte au
fou % 7 15 11 8 16 3 3/18
Composition
chimique %
SiO, 61.5 42.6 51.5 58.9 50.9 77.8 35-80
AlyOs 18.7 17.5 20.7 24 7.3 9.3 8-30
Fe,0s 8 6 6.2 5.4 2.9 4 2-10
CaO 1 12 5 0.7 17 1.3 0.5-18
MgO 1 2.6 1.9 0.4 2.6 0.8 0-5
Na,O 0.4 0.4 0.7 0.1 0.9 0.9 0.1-1.5
K0 2 2.5 2.1 0.9 0.9 2 0.1-4.5
SO, - - - - - - 0-4

. llite, HLite, " mite,  Kaolinite, Calcite, Quartz,
Minéralogie Mica, Calcaire, . .

Quatz Quartz Quartz Quartz Ilite Ilite

Humidité de 5 26 25 27 20 24
faconnage %
Porosité
apres 4.6 185 18.6 12 32.4 12.6
cuisson a
950°C %

La faible humidité de faconnage de l'argile d’Alsace (E) est due a la faible
concentration en fines. On note aussi que les argiles calcaires (cas de l'argile

d’Alsace) sont les plus poreuses aprés cuisson (présence de calcite).

Influence de la composition minéralogique

La composition minéralogique de l'argile peut avoir certaines conséquences
sur les propriétés du produit final et sur le procédé de fabrication. Le tableau 3-9
présente les principales conséquences liées a la minéralogie de I'argile.
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Tableau 3-9
Les principales conséquences liées a la minéralogie de l'argile [Kornmann,
2005]

Plasticité, cohésion,

Minéral susceptibilité aux D|ff’|culte de Cuisson
. séchage
feuilletages
. ... Difficulté Rend plus réfractaire,
Kaolinite Augmente la plasticité e élargit la zone de
limitée oo
vitrification
. Posséde une bonne Difficulté Agit comme flux
Ilite . :
plasticité moyenne grésant/fondant
Grande
S . Posseéde une trés grande d1ff1c1:11te,
mectite ., retrait - .
. : plasticité et grande . Améliore la compacité
Montmorillonite S important et
cohésion , .
rétention
capillaire
Mi Réduit la plasticité,
ica i . C
( te) favorise les feuilletages, Limitée
muscovite effet dégraissant
Réduit la plasticité et la Rend plus réfractaire,
cohésion, effet c apporte sensibilité au
Quartz dégraissant et favorise Limitée refroidissement (point de
les feuilletages quartz)
Réduit la plasticité, effet . . , Agit comme flux grésant
Feldspath dégraissant Limitée au-dessus de 1000°C
Carbonates Effet dégraissant Limitée Action sur la couleur,
augmente la porosité
Oxyde de fer ~ Limitée Limitée Action sur la couleur,

agit comme flux grésant

1ll.3.2. EIéments dégraissants

Vu leur forte plasticité, les argiles naturelles peuvent entrainer des difficultés
de fabrication (une forte humidité de faconnage, un séchage lent et un retrait de
séchage important). Pour réduire la plasticité de l'argile, il est donc nécessaire
d’utiliser des éléments de nature non plastique « dégraissants » qui donnent aux
produits une texture moins compacte. Cela facilite I’évacuation d’eau pendant le
séchage et les dégagements gazeux pendant la cuisson et permet une meilleure
oxydation a cceur des produits en limitant ainsi 'apparition de cceur noir. En
revanche, I'utilisation des dégraissants diminue la plasticité du mélange et réduit
la compacité et les propriétés mécaniques apres cuisson. Parmi les éléments
dégraissants les plus utilisés, on peut citer :

» Le sable de granulométrie 0.2 a 1 mm, a des doses pouvant atteindre 30 %. Le
sable est généralement constitué de silice, de feldspaths et de mica. Le quartz

est stable thermiquement, mais il subit des transformations allotropiques a
573°C (point de quartz : cf. IV.2.2.4).

» La chamotte : il s’agit de I'argile déja cuite. Elle est fréquemment utilisée pour
la production de boisseaux de terre cuite. L’ajout de la chamotte donne une
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texture grossiere et engendre une baisse de la dilatation thermique et donc
une amélioration de la résistance au choc thermique. Elle diminue le grésage
et favorise la production de produits poreux [Fabbri et al, 1997].

» Les cendres volantes de centrales thermiques. Ce matériau est utilisé dans
différents pays comme I'’Allemagne, ’Angleterre et la chine, a des doses
variant entre 10 et 50 % [Kalwa et al, 1983 ; Mukherji et al,1993 ; Guler et al,
1995 ; Yuping, 1998 ; Guo, 2000; Shangyou, 2000 ; Zejiang, 2000].

= Les roches broyées (basaltes, micaschistes, granite). L'utilisation des roches
dures provoque, suivant la température de fusion de la roche, un effet
comparable a celui de la chamotte ou un grésage [Menezes et al, 2005 ;
Segadaes et al., 2005].

Le tableau 3-10 montre l'efficacité du dégraissage pour une argile tres plastique.

Tableau 3-10
L’effet des dégraissants sur les propriétés des produits en terre cuite

o Argile plastique  Argile 80 %  Argile 70 %

100 % Sable 20 %  Sable 30 %
Humidité de faconnage 35 26 24
Retrait de séchage 8 7.2 6.7
Retrait apres cuisson 900°C 0.8 0.3 0.3
Retrait apres cuisson 1000°C 4.4 3 2.2
Porosité 900°C 8 8 8.2
Porosité 1000°C 2.6 4 5.9

On note que les dégraissants limitent 'humidité de faconnage et le retrait de
séchage et de cuisson (surtout au-dela de 900°C), mais ils augmentent la porosité
et affaiblissent les propriétés mécaniques des produits finals.

1ll.3.3. EIéments porosants

Dans le but de diminuer la conductivité thermique de la brique pour obtenir
des résistances thermiques élevées des murs, les fabricants utilisent des ajouts
dits porosants, qui augmentent la porosité de produit final. Il existe plusieurs
types d’ajout qui augmentent la porosité comme :

» Le calcaire/carbonates qui ont un effet porosant et créent des microporosités a
haute température [Esbert et al., 1997; Moropoulou et al., 2001].

» Les composés inertes et stables thermiquement : argile poreuse, vermiculite
(phyllosilicates), verre poreux.

= Les composés organiques : déchés organiques (boue de papeterie, de brasserie,
de tannerie, de station d’épuration), déchés végétaux, sciures et écorces de
bois, papier, polystyrene expansé, poudre de charbon. Ces composés vont se
décomposer, bruler et dégager du COs, ce qui engendre une augmentation de
porosité [Elert et al, 2003]. La quantité maximale d’additions porosant est
limitée par la baisse associée des propriétés mécaniques de la brique.
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lll.4. Techniques de fabrication

Bien que les produits en terre cuite soient multiples, leur processus de
fabrication est similaire et se succéde dans un ordre identique. La figure 3-2
présente le schéma principal de fabrication d'un produit en terre cuite.

Extrusion = Mélange
._.;—4"".— 1 -~ ’ =

Brovage

Culssm_l Al Faconnage

Fig.3-2 : Processus de production de brique en terre cuite

lll.4.1. Préparation de la pate

La préparation de la pate a pour but d’éliminer les cailloux et les impuretés,
doser les composants, homogénéiser et humidifier le mélange pour obtenir la
bonne plasticité de la pate.

La préparation peut étre seche, semi-humide et humide selon 'humidité de
largile de la carriere, le procédé de mise en forme, la qualité recherchée du
mélange (particuliérement sa granulométrie).

Préparation séche

La préparation séche s’applique aux argiles ayant une humidité jusqu’a 10 %.
Elle est développée dans les régions seches, car a la sortie de la carriere, 'argile
est pratiquement seche. Elle se développe aussi dans les régions a climat humide,
mais elle est plus colGteuse a cause des colts de séchage. Industriellement la
préparation seche permet d’atteindre des granulométries maximales de 150 um,
soit cinq fois meilleures que celles obtenues par la préparation semi-humide car
les particules seches s’effritent alors que les particules plus humides s’écrasent
par déformation plastique. Elle permet donc d’obtenir des granulométries tres
fines. Cette granulométrie assure une grande homogénéité du produit, une
grande qualité de peau et un bel aspect esthétique, un frittage a plus basse
température et une meilleure résistance mécanique. La préparation seche est
particulierement intéressante pour les argiles calcaires, car la granulométrie fine
permet d’éviter les grains de chaux responsable de ce qu’on appelle le phénomeéne
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de point de chaux décrit dans le chapitre 4. Les matieéres premieres sont broyées
et malaxées dans des broyeurs a meules verticales ou a cylindres horizontaux.
Ensuite, la plasticité de la pate est réglée par ajout d’eau lors de la mise en
forme.

Préparation semi-humide

La préparation semi-humide est la méthode la plus fréquente en France, car
les deux autres méthodes sont plus colteuses. Elle comprend les étapes
suivantes :

» Elimination des impuretés : cailloux, racines, déchés métalliques, gros blocs
de calcaire.

» Dosage et mélange des différents composants: argile, dégraissant, ajouts.

» Broyage : il s’effectue au moyen des broyeurs a meules verticales, ou deux ou
quatre meules roulent autour d'un axe vertical et presse l'argile au travers
d’un fond perforé.

*» Humidification et homogénéisation : cette opération s’effectue au moyen des
malaxeurs a tamis.

1ll.4.2. Fagonnage

Le faconnage donne a la pate une cohésion suffisante, grace a I'’élimination de

'air occlus dans l'argile (désaération) et a 'amélioration de 1'état plastique de la
pate, soit par mouillage additionnel, soit par une injection de vapeur ‘eau.
Deux procédés sont principalement utilises dans I'industrie de terre cuite : le
filage (moulage ou extrusion) et le pressage. Le procédé de mise en forme le plus
couramment appliqué aux pates plastiques est 'extrusion. Elle permet d’obtenir
un produit de forme définitive.

111.4.3. Séchage

Le séchage a pour but d’éliminer la plus grande partie de 'eau qui se trouve
dans les produits aprés faconnage (15-30 % par rapport a la masse séche). Clest
une phase délicate et importante de la fabrication qui doit étre minutieusement
controlée pour éviter des fissurations, des retraits différentiels importants et des
distorsions des produits en terre cuite. Le séchage est réalisé progressivement en
controlant deux parametres: la température et 'humidité. On distingue deux
phases:

» Le départ de 'eau colloidale qui sépare les différentes micelles d’argile et
intervient dans la plasticité. Le volume de retrait correspond au volume
de I'eau retiré.

» Le départ de I'eau d’interposition qui se trouve libre dans les pores de
largile. Le départ de I'eau est totalement compensé par la création de
porosité (sans retrait). L’argile dans cette phase perd complétement sa
plasticité.

Apres leur passage au séchoir, les produits ne contiennent plus que 1 a 2 %
d’eau résiduelle. Le tableau 3-11 présente quelques défauts qui sont liés
directement au séchage.
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Les défauts liés au séchage

manifestations

Causes probables

Remeédes

Déformation du produit a
Ientrée par absorption
d’humidité

Microfissures

Baisse des performances
mécaniques du produit
cuit

Efflorescence : taches
blanches en sortie de
séchoir

Fentes en long ouvertes
d’épaisseur décroissante,
apparaissant n'importe ou
a partir de la périphérie

Fentes diverses obliques
et transverses sur toute la
périphérie

Produits sortant trop sec,
formation de
microfissures sur
certaines argiles

Condensation de l'air
humide sur les produits
entrant

Vitesse de séchage non
adaptée

Séchage trop rapide.
Microfissures

Présence de sels
solubles comme CaSO,
dans la matiere
premiere, drainés en
surface au séchage.
Vitesse de séchage trop
importante. Prise de
retrait trop rapide en
premiére phase

Trop fort gradient
d’humidité dans le
produit. Superposition
des zones de séchage

Reprise ¢ humidité
créant des variations
dimensionnelles

Filage a chaux, changement
des parametres de l'air
d’entrée

Diminution de la vitesse de
séchage. Augmentation de
la longueur du séchoir.
Amélioration du mélange.
Diminution de la vitesse de
séchage. Augmentation de
la longueur du séchoir.
Amélioration du mélange

Ajout de carbonate de
baryum BaCOs;

Diminution de la vitesse de
séchage. Augmentation de
la longueur du séchoir.
Amélioration du mélange

Retarder la zone de séchage
rapide. Améliorer
I’homogénéité

Diminution de la
température et du pouvoir
séchant en fin de séchage

111.4.4. Cuisson

La cuisson donne aux produits séchés leurs caractéristiques finales adaptées
a leur utilisation pour la construction. Cette phase doit répondre a des impératifs
techniques et économiques et doit étre conduite de facon a obtenir des produits de
caractéristiques fonctionnelles satisfaisantes. Il s’agit donc de controler plusieurs
parametres qui influencent la phase de cuisson tels que la température, la durée
de cuisson et 'atmospheére a 'intérieur du four.

Les températures de cuisson sont comprises en général entre 800 et 1.500 C.
Le tableau 3-12 donne les températures de cuisson de différents produits
céramiques et en terre cuite.
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Tableau 3-12
Température de cuisson de différents produits en terre cuite [Kornmann, 2005]

Produit Intervalle de température (°C)
Briques pleines 1000 - 1250
Briques perforées 900 - 1000
Briques de pavage 1050 - 1200
Tuiles 980 - 1100
Carreaux céramiques 1150 - 1250
Porcelaines 1150 - 1250

lIL.5. Influence de la température sur les constituants

Différentes réactions chimiques et physiques complexes se produisent dans le
mélange avec la montée de température pendant la cuisson, ce qui provoque des
modifications de porosité, de masse volumique, de dimensions et de propriétés
mécaniques du produit final.

Jusqu’a 200°C environ, dégagement de 'eau résiduelle de séchage et de
I'eau d’hydratation.

De 200 a 450°C, destruction des matieres organiques en s’oxydant avec
Pair qui diffuse dans les pores. Si le milieu n’est pas oxydant, des résidus
carbonés se décomposent et forment des hydrocarbures et du carbone qui
reste a l'intérieur de la brique, ce qui peut faciliter la présence du cceur
noir. Les hydroxydes de fer [goethite : FeO(OH)] se transforment selon la
possibilité d’oxydation soit en hématite (Fe;03) avec la coloration rouge,
soit en magnétite (Fe;0,) avec une coloration bleu noire.

De 400 a 680°C, destruction des minéraux argileux (kaolinite, illite a
550°C) avec le départ d’eau de constitution (dehydroxylation) [Cultrone
et al., 2001 ; Evans et al., 1958]. Des composés trés fins et désordonnés
(métakaolin) se forment et un début de retrait de cuisson est observé a ce
stade. A 573°C le quartz change de forme cristallographique (point de
quartz : cf. IV.2.2.4).

De 750 & 850°C, décomposition du carbonate [CaCOs] en chaux vive [CaO]
accompagnée par le dégagement du COs. Cette réaction est un équilibre
dont les températures exactes dépendent de 'atmosphere gazeuse.
Au-dela de 850°C, deux phénoménes sont observés [Albenque, 1974] selon
la minéralogie du mélange : Les argiles non-calcaires développent un
frittage liquide donnant aux produits finals une structure liée par une
phase vitreuse. En revanche, les argiles calcaires [teneur élevée en
calcite CaCOs, et dolomite CaMg(CO3)] ne développent pratiquement pas
de phase vitreuse et la cristallisation des produits céramique s’effectue en
phase solide. Le CaO disparaisse et nouvelles phases commencent a se
former comme: les silicates de calcium (wollastonite : CaSiOs), les
aluminosilicates de calcium (anorthite: Ca0.Al,03.2Si0;; gehlenite :
2Ca0.A1,05.510,) (voir IV.2) [Cultrone et al., 2001 ; Riccardi et al., 1999].
La dolomie entraine la formation de silicates de calcium/magnésium
(diopside). Le fer n’apparait plus comme hématite, mais se combine aux
aluminosilicates.
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lll.6. Cas des Briqueteries du Nord (BdN)

Les briqueteries du Nord ont été crées en 1905. Leur production se répartie
sur trois usines : Templeuve, Lomme et Leers. La capacité de production de ces
trois usines correspond a 2500 logement par an.

Le processus de production de briques a Templeuve et a Lomme est
entiérement automatisé (cf. fig.3-3). Le sable et l'argile sont déchargés dans un
distributeur. Le mélange est en suite porté par un tapis roulant a un broyeur a
meule. Le controle de 'humidité est fondamental dans le faconnage pour assurer
la constance des propriétés mécaniques du mélange. ’humidité initiale peut
varier en fonction des conditions de stockage et des conditions atmosphériques.
On travaille généralement avec des concentrations d’eau entre 15 et 30 % et a
Templeuve la teneur en eau est autour de 22% (par rapport au poids sec). Le
faconnage est réalisé par extrusion. Une pompe a vide est utilisée pour expulser
I'air du mélange. La désaération de la pate par mise sous vide avant son passage
dans l'extrudeuse a pour but d’améliorer la plasticité et la cohésion, ce qui facilite
le passage au travers la filiere. Le colombin fourni par la filiere est découpé en
une dizaine de briques qui sont empilées sur des voitures et placées dans les
chambres de séchage, ou elles sont séchées pendant 65 heures (cf. fig. 4-11). A la
sortie du séchoir, les briques sont soumises a la cuisson a des températures
élevées (900-1150 °C) (cf. fig. 4-12).

Les essais industriels, décrits dans le chapitre 5, ont été réalisés a l'usine de
Templeuve. Cette usine utilise l'argile et le sable de Templeuve pour la
production de briques. Le tableau 3-13 donne la composition minéralogique et la
distribution granulométrique de ces matériaux. La présence assez importante des
smectites dans la fraction argileuse de l'argile de Templeuve lui apporte une
bonne plasticité et une forte cohésion.

Tableau 3-13
Composition minéralogique et distribution granulométrique du sable et de
l'argile de Templeuve

Sable de Sable de .
Templeuve Rhein Argile de Templeuve
Quartz: SiO,
Quartz: SiO; Fraction argileuse (<2um):
Gypsum: Majoritairemen | Smectite: 66%
CaS0,2H,0 t de quartz: Ilite: 16%
Composition minéralogique |Feldspath: SiO, Kaolinite: 12%
anorthite Chlorite: 6%
(Ca,Na)(Si,Al)sO5 Feldspath: albite
NaAlSi308
Mica : muscovite
(K,Na)Alz(Sl,A1)4010(OH)2
Granulométrie (%)
Sable grossier : > 500um 5
Sable moyen : 250 — 500 pm 10 (cf. granulométrie laser donnée
Sable fin: 62.5 — 250 pm 77.8 dans le chapitre 2)
Silt : 2.5 —62.5 pm 7.2
Argile: < 2.5 pm -
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Malaxeur

Ajout de eau

I A EEE

_ Four tunnel
{Température 1000°C)

Fig. 3-3 : Processus de production de brique a la BAN

IV. Conclusion

La production francaise des produits en terre cuite représente 6 % du marché
des produits de construction en France. La brique de mur représente environ 45
% du tonnage de cette industrie. Récemment la production des briques de mur est
en expansion grace aux propriétés thermiques et mécaniques des briques a
perforations verticales qui font a la fois la structure et I'isolation thermique.

Les matiéres premieéres utilisées dans la fabrication des produits de terre
cuite sont principalement les terres argileuses, les dégraissants (sables de quartz,
chamotte, cendre volante, des roches dures broyées : basaltes et micaschistes) et
l'eau. Les roches argileuses employées en terre cuite en France sont souvent de
nature chimique et minéralogique variées. Elles donnent aux produits leur
aptitude au faconnage et leurs propriétés mécaniques apres cuisson alors que les
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dégraissants sont utilisés pour fournir la structure (squelette) et réduire la
plasticité de la pate. La composition minéralogique de l'argile peut avoir
certaines conséquences sur les propriétés du produit final et sur le procédé de
fabrication. A titre d’exemple la présence de quartz, de mica et de feldspath
réduit la plasticité et la cohésion et favorise les feuilletages.

Dans son processus (entiérement automatisé) de production de briques la
Briqueterie du Nord (BdN) utilise I'argile de Templeuve et deux types de sable
(de Templeuve et de Rhein). Le sable de Rhein est plus grossier que celui de
Templeuve. Il est utilisé sur tout pour régler le retrait de produit final. ’analyse
DRX a montré que I'argile de Templeuve se compose principalement de quartz et
que la fraction argileuse est composée majoritairement de smectites (66%) ce qui
lui apporte une bonne plasticité et une forte cohésion. Les deux types de sable
sont composés majoritairement de quartz. Ceci permet au sédiment traité de
substituer a 'argile et au sable selon les propriétés recherchées du produit final.
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Valorisation des sédiments
fluviaux pollués apres inertage
dans la brique cuite : Etude en

laboratoire
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Chapitre 4 : Valorisation des sédiments pollués dans la brique cuite - Etude en laboratoire

IV.1. Introduction

L’incorporation dans les produits de terre cuite et dans la céramique rouge est
de nos jours une solution environnementale tres prometteuse pour répondre au
probléme du devenir d'une grande variété de déchets solides. [Segadies et al,
2004 ; Andrés et al., 2004; Dondi et al., 1997 (1 et 2)]. La variabilité naturelle des
argiles, I'utilisation des techniques de traitement relativement simples aussi bien
que les faibles performances techniques exigées pour les produits, facilitent la
présence d'une quantité significative d'impuretés dans la structure finale du
produit. L’étape de cuisson, fondamentale a la consolidation de particules, permet

la volatilisation des composés dangereux, le changement des structures
chimiques des matériaux et l'inertage des composés potentiellement toxiques et
dangereux par la fixation de ces composés dans la phase vitreuse.
Plusieurs types de déchets ont été utilisés en tant que matiere premiere pour la
brique cuite : les sédiments marins légérement pollués [Hamer et al, 1999 et
2002 ; Karius et al, 2001], les sédiments des bassins de décantation mélangés
aux cendres volantes [Hsu et al, 2003], les boues résultant du traitement des
eaux industrielles [Liew et al., 2004; Lin et al., 2001; Weng et al., 2003], la cendre
résultant de l'incinération des boues d'épuration [Anderson et al, 1996 et 2002;
Wiebusch et al, 1998], les cendres volantes [Lingling et al, 2005], les déchets
générés par le découpage du granit [Menezes et al., 2005], le résidu du traitement
d'eau [Huang et al., 2005] et la poussiére d’acier [Dominguez et al., 1996].

Toutes ces études présentées portaient sur l'utilisation des matériaux plus ou
moins nouveaux dont les performances et les propriétés ne sont pas assez
identiques. Ces travaux ont permis d’éclairer les problemes liés a la mise en
ceuvre car ils sont tres riches en information et renseignement.

Par ailleurs, les matériaux étudiés par ces auteurs sont légerement pollués et
différents des sédiments fluviaux de Lille qui ont le caractére d’étre fortement
pollués. Le tableau 4-1 présente une comparaison entre le sédiment de Lille et
autres types de déchets utilisés dans la production des briques cuites.

Tableau 4 -1 : Teneurs en métaux lourds des déchets utilisés dans la production
de briques cuites, en mg/kg de la masse seche.

T de déchet Cadmium Chrome Cuivre Plomb Zinc
ype de dechets (Cd) (Cr) (Cuw) ___ (Pb) (Zn)

boues du traitement des eaux usées

3 537 29 3 264
[Weng et al., 2003]
boues résultant du traitement des eaux
industrielles [Lin et al., 2001] 4 1.2 g 310 2.9
Sédiments marins de Bremen

6 131 87 122 790
(Allemagne) [Hamer et al., 1999]
Sédiments fluviaux de Lille (France) 27.4 940 425 922 3966
Niveau N1 1.2 90 45 100 276
Niveau N2 2.4 180 90 200 552

On note que les teneurs en métaux lourds dans le sédiment fluviaux de Lille
sont beaucoup plus élevées que celles dans les autres types de déchés et
dépassent largement le niveau N2. En revanche, pour les autres types de déchets,
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les concentrations de la plupart des métaux lourds sont entre les niveaux N1 et
N2.

IV.2. Protocol scientifique

L’étude en laboratoire s’est déroulée en deux phases. La premiere phase
permettait de découvrir le comportement des sédiments traités dans les briques
cuites en fonction de la quantité des sédiments dans le mélange et d’en évaluer
un optimum de substitution. La deuxiéme phase permettait d’évaluer I'influence
de certains parameétres comme la granulométrie du sédiment et la température
de cuisson sur les propriétés intrinseques de la brique produite.

Le mélange utilisé actuellement a la Briqueterie du Nord (BAN) se compose
de (en matiére séche) : = 25 % de sable (20 % de sable de Templeuve et 5 % de
sable de Rhein) et 75 % dargile de Templeuve (fig.4-1). La composition
minéralogique et la granulométrie des sédiments les rendent utilisables pour
substituer 'argile naturelle et le sable de quartz utilisés actuellement a la BdAN.

o Argile Naturelle
B Sable de Templeuve
O Sable de Rhein

75%

Fig. 4-1 : Composition de la brique utilisée actuellement a la BAN

IV.2.1. Préparation des échantillons

L’objectif de cette phase était de caractériser le comportement des briques
produites a base de sédiment fluvial traité en fonction du taux de substitution.
Pour cela, quatre mélanges ont été préparés. Leurs compositions (base de masse
séche) sont données dans le tableau 4-2 ainsi que leurs codes d'identification. La
quantité de sable est fixe (20 %) pour tous les mélanges, tandis que la proportion
des sédiments change de 0 a 45 %. Apres séchage a de 60°C, l'argile a été broyée
a fin de pouvoir la mélanger avec les sédiments et le sable.

Tableau 4-2
Les 4 mélanges adaptés pour la préparation des échantillons de brique (% de la

matiére séche)

Mélange Sable Sif:ilzgsts Argile
F 20% 0% 80%
Fos 20% 25% 55%
Fs5 20% 35% 45%
Fis 20% 45% 35%
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IV.2.1.1. Etude granulométrique des mélanges

La granulométrie du mélange (sédiment+sable+argile), est un paramétre
assez 1mportant qui influence les propriétés physiques, mécaniques et
hydrauliques du produit final. La distribution granulométrique a aussi une
grande importance sur la compacité et la porosité du produit sec. Si le produit sec
est tres poreux, les échanges hydriques sont facilités de méme que le passage de
gaz au cours de la cuisson [Ramadan et al, 2001]. Une granulométrie serrée
(toutes les particules ont pratiquement le méme diamétre équivalent) ne permet
pas d’obtenir une forte compacité. Une des visualisations les plus simples de
I'empilement de particules est celui de sphéeres ordonnées de maniere identique a
celle de structures cristallines. Ainsi, pour une structure cubique simple, un
empilement de sphéres de rayon uniforme r aura une compacité maximale de
52.4 % tandis que pour une structure hexagonale compacte, I'empilement sera
plus dense (74 %). Pour un empilement aléatoire de sphéres, la compacité est
variable selon les conditions utilisées pour obtenir cet empilement et pourra
atteindre 64 %. Cependant, les particules de sédiment traité ne sont pas de la
méme taille et 1'évaluation de la densité de leur empilement devient plus
complexe. De nombreux modeles expérimentaux et empiriques ont été proposés
pour évaluer la porosité d'un empilement de particules en fonction de plusieurs
parametres comme la sphéricité, la distribution granulométrique, la taille
moyenne des particules et I'effet de la présence d'agglomérats dans le mélange.
La sphéricité joue un role important dans la densification des particules lors de
I'empilement. La tendance générale est la suivante: plus une particule est
sphérique, plus son empilement est facilité et plus sa densité finale sera élevée
[Knight, 2001 ; German, 1989]. Une distribution granulométrique étalée permet
une densification plus importante de I'empilement [Nolan et al, 1994]. La
présence d’agglomérats réduit fortement la densité finale d’empilement [Knight,
2001].

Litzow et Fuller indiquent les distributions qui donnent la compacité la plus
élevée pour des grains arrondit (F) et anguleux (L) (fig.4-2).

c

§ $ 100 -

© C ==

aad go- e

ge 0 Jieur -

=0 ) X ///

5 60 W 900

E? é \{ \///

88 404 ©3-

c .2 P (L) largeur des mailles (vide) en mm

.g_ % 20 // pour pour un mélange avec Imm max.

s = /i 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

57 o — |

o 0 1 2 3 4 5
(L) largeur des mailles (vide) en mm pour la chamotte (LITZOW)

Fig.4-2 : Répartition des grains pour la compacité maximale [Jouenne, 1984/

L’abscisse peut facilement s’adapter a la dimension maximale des grains d'un
mélange (ici, 1 mm). Globalement si D est le plus gros diamétre, il faut :

- 30 % de grains compris entre D et D/2.

- 40 % de grains entre D/2 et D/10.

62



Chapitre 4 : Valorisation des sédiments pollués dans la brique cuite - Etude en laboratoire

- 20 % de grains entre D/10 et D/100.

- 10 % de grains < D/100.

On remarque qu'une faible quantité de fine (< 10 %) est nécessaire. En
revanche, pour obtenir une plasticité de faconnage acceptable 1l faut souvent
utiliser plus d’argile que ce qui est nécessaire pour la compacité maximale. De
plus pour obtenir une compacité maximale, il faut non seulement une
distribution granulométrique contenue, mais aussi un procédé de fabrication qui
permette un empilement optimal des particules ce qui n’est pas forcement le cas
de I'extrusion en voie semi-humide (procédé de mise en forme le plus courant aux
briqueteries). Niesper et Winkler [Winkler, 1954] ont proposé des diagrammes
qui relient la granulométrie optimale et le type de produit en terre cuite (fig.4-3).
On note que les trés grandes concentrations de fines sont a écarter et que les
granulométries grossiéres sont acceptables pour les briques alors que pour les
tuiles une granulométrie avec un pourcentage important d’éléments fins (20 — 50
%) est recherchée.

100 % > 20 pm

100 % < 2 ym- - 100 % 2-20 pm

=y
’ - Tuile
\ Brique pleine
\

/_\Brique perforée / \\Hourdus

Fig.4-3: Diagramme de Winkler

Vu la friabilité et la faible cohésion des agglomérats des sédiments traités et
pour étudier l'influence de malaxage sur la granulométrie du mélange, une
analyse granulométrique a été réalisée avant (mélange manuel) et apres
malaxage (malaxeur électrique). Le mélange, que ca soit a la main ou au
malaxeur, a été réalisé a sec pendant 15 minutes. Les courbes granulométriques
des mélanges sont données sur les fig. 4-4 et 4-5.

On constate que la différence entre la granulométrie du mélange avant et
aprés malaxage est négligeable et cette différence est liée a la faible cohésion
entre les particules agglomérées des sédiments calcinés.

Le coefficient d'uniformité (Cy) qui permet d’exprimer I'étalement de la courbe
granulométrique est égal a: 11, 12, 12 et 11 pour Fo, Fu, Fs5 et Fys
respectivement. Ces valeurs se situent entre 5 et 20, ce qui permet de définir les
distributions granulométriques des quatre mélanges comme semi-étalées.

Plus le coefficient d’'uniformité est petit, plus la différence entre D1y et Dgo
est faible et plus le diametre équivalent des particules est uniforme et la
granulométrie est tres serrée.
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Fig. 4-4: Analyse granulométrique des mélanges (mélangés a la main)

" Dio, Deo: Diamétres effectifs des particules qui correspondent a 10 et 60 % du
passant.
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Fig. 4-5: Analyse granulométrique des mélanges apres malaxage au malaxeur a
lame Z.

Les fractions (argile, silt, sable) dans les quatre mélanges sont données dans
le tableau 4-3.
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Tableau 4-3
Comparaison granulométrique des quatre mélanges F), Fss Fss, et Fus (%)
FD FO F25 F25 F35 F35 F45 F45
Mélange (mélange (malaxeur (mélange (malaxeur (mélange (malaxeur (mélange (malaxeur

manuel) électrique) manuel) électrique) manuel) électrique) manuel) électrique)

Sable grossier

> 500um 15 15 5 3.9 6.5 6 8 6.5
Sable moyen

250 — 500 pm 1 1 4.05 4.3 6.5 5.7 7.5 7.6
Sable fin

63 — 250 um 24 24 31 31.4 32 32.3 33.5 33.9
Silt 67 67 55.1 55.5 50.8 51.75 47.5 48.4
263 um

Argile 6.5 6.5 4.85 4.9 42 4.95 3.5 3.6
<2 pum

En utilisant le systeme de coordonnés triangulaires donné dans le chapitre 1II,
les quatre mélanges (avant et aprés malaxage) peuvent alors étre classifiés
comme silt sableux.

On note que I'ajout de sédiment traité, composé majoritairement du quartz,
entraine :

1. Une augmentation de la fraction sableuse.
2. Une diminution de la fraction limoneuse.

Ainsi l'ajout de sédiments traités est bénéfique, car I'augmentation de la
fraction sableuse de mélange permet aux sédiments traités de jouer le réle de
dégraissant et substituer ainsi une partie du sable (utilisé généralement dans
I'industrie de terre cuite en tant que dégraissant).

IV.2.1.2. Etude de plasticité des mélanges

La plasticité est une des propriétés caractéristiques des argiles. Elle permet
de réaliser de grandes déformations sans perte de cohésion. Elle est influencée
par de nombreux parametres : concentration en eau, nature de l'argile, finesse et
granulométrie (plus elle est fine, plus elle est plastique), forme des grains,
surface et orientation des particules, agrégation des particules, présence en
éléments inertes (sable) et présence des sels.

La plasticité de mélange est liée a la fraction de la granulométrie inférieure a
2 um, qui représente la fraction argileuse. Une forte présence des particules <
2um offre une plasticité importante, mais nécessite en en contrepartie une forte
humidité de faconnage et entraine donc des problémes au séchage dus au fort
retrait. Une faible classe < 2 um entraine au contraire une faible plasticité, une
faible humidité de faconnage, et un faible retrait.

La cohésion, aussi appelée forces de cohésion, désigne I'ensemble des forces
qui unissent les particules les attirant les unes vers les autres. Cette attraction
est liée a la présence, a la surface des particules d’argile, de charges électriques.
Ces charges attirent dans l'argile des molécules d'eau qui jouent le role de
lubrifiant entre feuillets rendant plastique la pate d'argile. Ainsi la plasticité est
lie a l'activité électrochimique des minéraux argileux [Carter et al., 1991] qui est
liée a son tour a la surface spécifique de la fraction argileuse. Ceci pourrait
s’expliquer par l'existence des forces de liaison entre les particules des minéraux
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argileux eux-mémes et les molécules deau : forces électrostatiques entre
particules, forces dynamiques entre les filons d'eau et les particules, forces de
type Van der Waals, forces de pesanteur et forces d'origine capillaire [Biarez,
1962 ; Druyanov et al., 1994; Pantaleo, 1994]. Les feuillets peuvent donc glisser
facilement les uns sur les autres, lubrifiés par les couches d'eau ; on dit que la
pate d'argile est hydroplastique. Avec une teneur en eau appropriée, les argiles
peuvent alors étre moulées, extrudées, tournées ou modelées.

On considere quun sol est cohérent lorsqu’il comprend plus de 50% de
particules d’argile. Au contraire, les sols pulvérulents (contenant une faible
fraction argileuse ou totalement dépourvus d’argile) n’offrent aucune cohésion: il
est impossible de les faconner (c’est le cas du sable de quartz).

Le but de cette étude est de déterminer l'effet des sédiments sur la plasticité
du mélange en mesurant 'indice de plasticité IP.

Limites d’Atterberg et indice de plasticité

Les propriétés de plasticité en fonction de ’humidité sont évaluées par la
mesure de limites d’Atterberg. Les valeurs de I'indice de plasticité ainsi que les
limites d’Atterberg des quatre mélanges (Fy, Fas, Fs5 et Fu5) sont donnés sur la
fig.4-6.
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—A— Indice de plasticité

Limites de liquidité et de plasticité
(%)

0 0
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50

Pourcentage des sédiments (%)

Fig.4-6 : L’indice de plasticité et les limites d’Atterberg pour les quatre mélanges

Ces résultats indiquent que l'indice de plasticité du mélange est inversement
proportionnel a la quantité de sédiments introduite dans le mélange. L’ajout de
25% de sédiments traité diminue I'indice de plasticité du mélange de 7.9% par
rapport au mélange standard, alors que I'ajout de 35% et 45% de sédiments fait
baisser I'indice de plasticité de 48.4% et 74.4% respectivement. Ainsi l'ajout des
sédiments traités affaiblie les propriétés plastiques du mélange et diminue ainsi
la cohésion. Ceci est lié a la nature pulvérulente et aux propriétés non plastiques
des sédiments traités composés majoritairement de quartz (> 90%), qui est connu
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pour ses propriétés non plastiques et qui facilite la defloculation des particules
[Vieira et al, 2006]. La fraction argileuse dans ces sédiments est de l'ordre de
1.5% et est essentiellement composée de quartz, d’illite et d'oxyde de fer rouge
(hématite) en grande quantité. Ceci explique la faible activité argileuse de ce
matériau et la faible valeur au bleu obtenue (0.075).

Etude de la surface spécifique des mélanges

L’argile a été séchée dans une étuve a 65°C, broyée et en suite mélangée a sec
(malaxeur électrique) avec le sable de Templeuve et les sédiments traités. La
surface spécifique des fines a été déterminée par adsorption d’azote a 'aide d’'un
systéeme ASAP 2010 (Micromeritics, U.S.A.). Cet appareil mesure une isotherme
d’adsorption et de désorption, puis calcule la distribution de taille des pores selon
la méthode BET. La surface spécifique des quatre mélanges est donnée sur la
figure 4-7 avec celles des sédiments et de I'argile. On voit qu’elle diminue avec
lPaugmentation de la proportion des sédiments. L’ajout de 25 % de sédiment traité
fait diminuer la surface spécifique du mélange de 34.3 % par rapport a FO et
lajout de 35 et 45 % fait diminuer la surface spécifique de 61.7et 91 %
respectivement. Ce résultat est tout a fait normal puisque les sédiments traités
remplacent 'argile qui a une surface spécifique égale a 45 m®.g'. La fraction
argileuse dans l'argile de Templeuve est composée majoritairement de smectites
(66%) et dillite (16%). Leurs surfaces spécifiques sont égales a 800 et 30 m%g™
respectivement. En revanche, la surface spécifique des sédiments traités est de
I'ordre de 5.9 m*.g". Cette faible valeur est liée au frittage des sédiments. En effet
le frittage thermique provoque le colmattage de la microporosité et conduit par la
meéme occasion a 'augmentation de la cohésion des agglomérats que nous avons
observés, ce qui résulte en une diminution de la surface spécifique.
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Fig.4-7 : Influence de sédiment traité sur la surface spécifique du mélange

Les isothermes d’adsorption-désorption des quatre mélanges, de sédiment
traité et de l'argile naturelle sont présentées sur la figure 4-8. Selon la
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classification de 'TUPAC [IUPAC 1985] ces isothermes correspondent au type IV
et la boucle d’hystérésis est de type H3.

La figure 4-8 montre I'influence des sédiments traités sur le volume adsorbé.
L’ajout de sédiments fait diminuer le volume adsorbé. La diminution du volume
adsorbé est liée a la diminution du volume et de la surface des micropores
engendrée par la substitution de I'argile naturelle par les sédiments traités (cf.
Annexe A : fig. A-1 et A-2). En effet on a constaté une diminution du volume des
micropores dont le diametre varie entre 17 et 45 A° qui correspond aux
dimensions des particules de smectite (10-100 A°). De plus le frittage thermique
engendre une diminution de la microporosité au sein des sédiments liée au
comblement des micropores. On doit alors s’attendre a une diminution de la
teneur en eau au faconnage. En revanche, on a constaté une augmentation de la
quantité d’eau nécessaire au faconnage avec I'ajout de sédiment (fig.4-9). Cette
augmentation de quantité d’eau de faconnage est liée a la macroporosité des
sédiments traités (au sein des agglomérats). Cette macroporosité n'est pas
détectable par la méthode BET et elle augmente avec 'augmentation de taille des
particules agglomérées. Ceci permet aux sédiments d’avoir une nature
absorbante. Le coefficient d’absorption d’eau des sédiments de Lille, déterminé
par la procédure décrite en II1.1, est de 51 %. L’eau absorbée par les sédiments ne
participe pas complétement au fagonnage. Une partie de cette eau reste a
I'intérieur des particules agglomérées et sera ensuite chassée pendant le séchage.
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Fig.4-8 : Influence de sédiment traité sur le volume adsorbé
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Fig.4-9 : Variation de la teneur en eau apres fagconnage en fonction de la quantité
de sédiment ajoutée

En conclusion I'ajout de sédiment traité contribue a une diminution de la
microporosité et augmente au méme temps la macroporosité ce qui résulte en une
augmentation de la quantité d'eau de fagonnage. Ceci peut influencer la
maniabilité pendant le processus de fabrication, le retrait et par conséquent
lapparition des fissures pendant le séchage.

IV.2.1.3. Fagonnage des échantillons de brique en laboratoire

Le fagconnage a pour but de donner a la pate une cohésion suffisante et la
forme désirée pour le produit.

Avant d’étre introduite dans le mélange, 'argile a été séchée, concassée et
broyée (fig. 4-10). Le mélange a été réalisé au moyen d’un malaxeur électrique ot
les trois matériaux ont été d’abord mélangés a sec pendant 15 minutes. Ensuite
une quantité suffisante d'eau a été ajoutée pour amener le mélange au méme état
plastique que la pate de la brique de Templeuve. Le controle de 'humidité est
fondamental dans le faconnage pour assurer la constance des propriétés
mécaniques du mélange. L’humidité initiale peut varier en fonction des
conditions de stockage et des conditions atmosphériques. On travaille
généralement avec des concentrations d’eau entre 15 et 30 % et a l'usine de
Templeuve on travaille avec une teneur autour de 22% (par rapport au poids sec).

Les échantillons de briques ont été préparés au moyen d'une extrudeuse. Une
pompe a vide a été utilisée pour expulser l'air du mélange. (fig.4-10). La
désaération de la pate par mise sous vide avant son passage dans 'extrudeuse a
pour but d’améliorer la plasticité et la cohésion, ce qui facilite le passage au
travers la filiere. De plus le traitement sous vide élimine les bulles d’air
présentes dans le mélange qui s’écrasent durant I’extrusion et se transforment en
disques allongés et aplatis favorisant ainsi l'apparition de défauts. La
désaération améliore donc la plasticité, ce qui permet de travailler avec des pates
plus séches et augmente ainsi la résistance mécanique. En revanche le séchage
devient plus difficile (diminution de la porosité de la pate) et la résistance au gel
peut diminuer si I'apport de dégraissant était insuffisant.
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Fig.4-10 : Préparation en laboratoire des échantillons de brique

IV.2.1.4. Séchage des échantillons de brique

Le séchage est une phase délicate et importante de la fabrication qui peut
influencer la qualité des produits en terre cuite.

Les échantillons de brique ont été séchés pendant 65 heures dans les
chambres de séchage a la BAN selon le programme présenté sur la figure 4-11, ou
la température de séchage monte de 34 a 80 °C.

Programme de séchage

Température, °C
= N W B
o O o o

o

30,00 40,00 50,00 60,00 70,00
Temps, h

0,00 10,00 20,00

Fig. 4-11 : Programme de séchage des briques
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IV.2.1.5. Cuisson des échantillons de brique

La cuisson a des températures élevées (900-1150°C) permet aux briques
d’avoir leurs véritables propriétés céramiques.

La cuisson des briques a été réalisée dans le four tunnel de la Briqueterie du
Nord selon le programme de cuisson donné sur la figure 4-12, ou la température
augmente de 80 °C a une vitesse de 0.5°C/min jusqu'a 573°C (point de quartz : cf.
IV.2.2.4), puis jusqu'a 930°C a une vitesse de 0.8°C/min, ensuite et jusqu'a la
température maximale de 1000°C a une vitesse de 0.3°C/min. Les échantillons
restent a cette température pendant 4h 30 au bout desquelles la température
descend a 80°C a une vitesse de = 0.5°C/min

Programme de cuisson
1000 |

Température, °C

0 10 20 30 40 50 60 70
Temps, h

Fig. 4-12 : Programme de cuisson des briques (four tunnel)

IV.2.2. Tests de qualification des briques produites en laboratoire

Afin d’étre caractérisées, les briques produites ont subi une série d'essais
exigés par les normes francaises NF P13-304. Ces tests comprennent la
résistance a la compression, la résistance aux cycles de gel-dégel, 1'absorption
d'eau, l'efflorescence. On rajoute aussi les tests de lixiviation qui permettent de
déterminer les quantités des métaux lourds libérés dans 'environnement lors la
mise en contact de la brique avec des eaux de ruissélement.

IV.2.2.1. Porosité

La porosité est le parametre le plus important pour toutes les propriétés de la
brique car elle influence la résistance mécanique, I'absorption deau et la
perméabilité de la brique [Handisyde et al, 1976 ; Ross et al., 1989; Hendry et
al., 2001]. Elle désigne le rapport entre le volume des pores et le volume total de
Iéchantillon. La porosité peut étre ouverte ou fermée. Selon les produits, on
cherche a obtenir différentes porosités, de faibles porosités (<20 %) pour les tuiles
et les briques apparentes et de fortes porosités (>40 %) pour certains types de
briques a faible conductivité thermique.

La porosité de la brique est principalement ouverte et seules les températures
de cuisson élevées permettent dobtenir des porosités fermées dues au
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dégagement gazeux. Plusieurs facteurs peuvent influencer la porosité de la
brique :

Les températures élevées de cuisson (>950°C) : Généralement, les produits cuits

a des températures élevées sont plus vitreux et subissent les plus grands
changements de volume (contraction) et de porosité [Elert et al, 2003; Whiteley
et al., 1977; Delbrouck et al., 1993 ; Parras et al., 1996 ; Whittemore et al., 1983],
ou les petits pores entre les particules d’argile disparaissent en raison de la
vitrification et de la coalescence des particules ce qui engendre une diminution de
porosité.

La minéralogie : les compositions ne comprenant pas de porosant (la poudre de
charbon) et peu de matiére organique produisent des briques de faible porosité
[Esbert et al, 19971, alors que l'argile calcaire produit des briques de porosité
élevée [Elert et al., 2003; Cultrone et al., 2004]. Les compositions comprenant des
éléments grésant (feldspaths, micas) forment des eutectiques a bas points de
fusion résultant en une diminution de la porosité liée au comblement des
micropores par la phase liquide.

Procédure

Les essais sont effectués sur cinq éprouvettes de brique de forme cylindrique
(carottes de 30 mm de diamétre et d'un élancement de 2).

Les éprouvettes sont séchées dans une étuve a 105°C jusqu’a masse
constante. On considére que cette masse est atteinte lorsque ’écart entre deux
pesées effectuées a 2 heures d’intervalle est au plus égal a 0.1 %. Elles sont
placées dans un dessiccateur pendant 0.5 h pour se refroidir et la masse de
I'éprouvette séche est déterminée (masse A). Les éprouvettes séchées sont placées
dans un bécher, qui est a son tour placé dans une cloche a vide. L’air est expulsé
au moyen d’une pompe a vide (0.07 bar) (fig.4-13, a). On remplie le bécher d’eau
déminéralisée jusqu'a ce que les éprouvettes soient entierement recouvertes
d’eau. Les éprouvettes sont maintenues immergées dans l'eau sous vide pendant
24 h. Les éprouvettes sont ensuite retirées de I'eau, placées sur un linge sec avec
lequel elles sont soigneusement et rapidement essuyées. On détermine la masse
saturée d’eau (masse B). Enfin I'éprouvette est pesée dans 'eau (masse C) (pesée
hydrostatique-fig.4-13, b).

La porosité est déterminée par le rapport du volume total des vides ouverts du
matériau au volume apparent. Le volume des vides et le volume apparent sont
exprimés par :

B- A etB- C respectivement.
La porosité ouverte a I'eau est ensuite calculée par I'équation suivante :

P(%) = ﬁ%ﬁ;*mo (I11.1)

Résultats et interprétation

Les valeurs de porosité de Fo, Fus, Fs;, et Fi5 sont données sur la figure 4-14.
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Pesee
hydrostatique

(a) (b)
Fig.4-13 : a) La pompe a vide ; b) Dispositif pour la pesée hydrostatique
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Fig. 4-14 : Porosité ouverte a I'eau des quatre formulations de briques

L’ajout de sédiment calciné entraine une augmentation de la porosité
apparente des briques de 6.9, 18.3 et 33 % par rapport a Fo, pour Fas, Fs5 et Fus
respectivement. Ceci s’explique par I'affaiblissement des propriétés plastiques du
mélange, la diminution de sa cohésion et 'augmentation de la taille des pores a
I'intérieur de la brique.

L’ajout de sédiment rend la granulométrie du mélange plus grossiere, or la
taille des particules est un parameétre de grande importance car la brique
produite avec une fraction importante de sable a tendance a étre plus poreuse,
moins dense et plus perméable [Warren, 1999]. Cela a été confirmé par les
mesures de densité données dans la figure 4-16. Par ailleurs, selon la théorie du
frittage, ce dernier est inversement proportionnel a la taille des particules (voir
IV.2 de ce chapitre). Un mélange ayant une granulométrie fine fritte mieux qu'un
mélange ayant une granulométrie grossiere et le frittage est toujours accompagné
par une diminution de la porosité [Monteiro et al., 2004].

De plus la présence importante de calcite (CaCOs) dans le sédiment traité
influence I'évolution de la porosité du produit final. Ceci est due a la
transformation de CaO (issu de la décomposition thermique de calcite a hautes
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températures 830-870°C) en portlandite [Ca(OH);] et au dégagement de CO,
[Esbert et al., 1997 ; Boynton, 1980 ; Cultrone et al., 1998; Sanchez et al., 1998 ;
Elert et al., 2003]. Ce phénoméne est appelé « le point de chaux » [Laired, 1956].
Il peut provoquer des éclatements localisés et, dans les cas extrémes, la rupture
de la brique [Cultrone,2001; Cerdefio del Castillo et al., 2000].

IV.2.2.2. Absorption d’eau

Le test d’absorption a été réalisé selon la procédure américaine : Test de 24 h
de submersion dans de ’eau déminéralisée (ASTM C 67-03a)

Les échantillons de brique sont séchés et refroidis selon la procédure décrite
en III.1. Ils sont ensuite immergés dans 'eau déminéralisée pendant 24 heures.
L’absorption d’eau est ensuite calculée par I'équation :

Absorption&m stagnante (%) - ( BEI:I)A) * 100 5

ou A et B sont les masses de ’échantillon sec et saturé.

Les valeurs d’absorption d’eau sont présentées sur la figure 4-15.

16
14

14,92%

12 -
10 944%

12,(?9%
L

10,47%
T

Coefficient d’absorption d’eau (%),
ASTM
o

0 25 35 45
Proportion des sédiments traités (%)

Fig. 4-15 : Coefficient d’absorption d’eau

Résultats et interprétations

Les résultats de test d’absorption montrent que 'ajout de sédiment traité fait
augmenter l'absorption d’eau des briques. Il fait augmenter le coefficient
d’absorption de 20, 52 et 96 % pour 25, 35 et 45 % respectivement. Cela est
expliqué par le fait que I'ajout de sédiment affaiblie les propriétés plastiques de
la pate et diminue ainsi sa cohésion. Il augmente la taille des pores au sein de la
brique. De plus I'ajout de sédiment augmente la porosité de la brique, qui est a
son tour liée a l'absorption d’eau. L’augmentation de coefficient d’absorption
d’eau influence les propriétés mécaniques et la durabilité de la brique en la
rendant moins résistante et moins durable. Une forte absorption d’eau facilite la
pénétration d’eau a I'intérieur de la brique et accélere ainsi sa détérioration due
aux cycles de gel-dégel.
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IV.2.2.3. Masse volumique apparente

La masse volumique d’'une brique en terre cuite est un parametre important pour
son utilisation dans la construction. Généralement la masse volumique absolue
de la terre cuite (sans porosité) est dans la gamme de 2.5 a4 2.8 g/cm?. Elle est liée
a la composition chimique de la matiére premiére (plus forte densité avec les
fortes concentrations en alumine et fer) et a la structure du produit (plus forte
densité si il est cristallisé). La masse volumique apparente d'une brique en terre
cuite f, est plus faible que la masse volumique absolue £, (1.8 et 2 g/cm®) et liée
a la porosité.

Des exemples de masses volumiques apparentes de tessons sont donnés au
tableau 4-4 avec les porosités associées en supposant que la masse volumique
absolue est égale a4 2.5 g/cm®.

Tableau 4-4

Densités apparentes de divers tessons de terre cuite et porosités associées (P ,=
2.5 glem’®).

Produits Pa Porosité (%)
g/cm®
Tuile 2.2 12
Brique perforée horizontale 1.896 24
Boisseau 2.025 19
Brique perforée verticale Monomur 1.5 40

Procédure

La masse volumique apparente a été déterminée en utilisant la procédure
décrite en III.1. Elle s’exprime par le rapport de la masse seche de I'éprouvette au
volume apparent :

Masse volumique apparente = (

B- C|
Résultats et interprétations

Les valeurs de masse volumique de Fo, Fas, Fs;5, et Fys sont données sur la
figure 4-16.
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Fig. 4-16 : Densité des quatre formulations de briques

Il apparait que I'ajout de sédiment diminue la densité apparente de la brique.
Ce résultat est cohérent avec les résultats de la porosité et de I'absorption d’eau.
L’ajout de sédiment rend la brique plus poreuse et par conséquent moins dense.
Ceci a été confirmé par I'analyse MEB réalisée sur des échantillons de chaque
formulation et donnée sur la figure 4-17.

Slfim

50pm,

(F3s) (Fas)
Fig.4-17 : Photos MEB des échantillons de - Fy, Fss Fs; et Fys

Les photos MEB montrent une densification de la brique lorsque la proportion
des sédiments diminue.
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IV.2.2.4. Résistance a la compression

La résistance a la compression est une caractéristique déterminante pour la

capacité d'un matériau a étre employé dans la construction; on le considere
comme un bon indicateur de qualité.

Procédure

Les essais de compression simple ont été réalisés sur des éprouvettes
cylindriques séches (fig. 4-18, a) au moyen d’'une presse mécanique (Instron 30
kN) (fig. 4-19, b). La vitesse de déplacement est de 2 pm/s.

Instron
30 kN

Echantillons de brique

(a) ()

Fig.4-18 : Test de compression simple (uni axiale)

Résultats et interprétations

Les valeurs moyennes de la résistance a la compression sont données sur la
figure 4-19.

50 -
45 | 43f 0 42.23
40 | L

35 - 31.20
30 - T

25 -
20 -
15 -
10 -
5 4
0

25.58
T

Résistance a la compression / MP:
l_

0 25 35 45

Proportion des sédiments / %

Fig.4-19 : Effet de la proportion des sédiments sur la résistance a la compression
(MPa2)

On peut noter que la résistance mécanique est influencée par la quantité de
sédiment incorporée dans la brique. L'augmentation de la proportion de sédiment
a pour conséquence une diminution de la résistance mécanique. Cette diminution
est liée a la porosité :
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La détérioration des propriétés plastique de la pate ce qui la rend moins
cohésive et plus poreuse, ce qui influence les propriétés mécaniques du
produit final (le rend moins résistant).

La granulométrie a une tendance a étre plus grossiere avec l'ajout de
sédiment, ce qui influence le frittage et cela rend la brique plus poreuse,
moins dense et par conséquent moins résistante. La figure 4-20 montre une
relation entre la résistance a la compression et la densité du tesson. On voit
que la résistance a la compression augmente avec l'augmentation de la
densité de la brique.
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Fig.4-20 : Relation entre la résistance a la compression et la densité [Ziegel
Industrie Jahrbuch].

La fraction > 30 pm dans le sédiment traité (composé majoritairement du
quartz > 90 %) est égale a 77 %, tandis que cette fraction est égale & 36 %
dans l'argile de Templeuve. Il est connu que le quartz avec des particules de
(10 — 30 um) améliore les propriétés mécaniques de la brique, tandis que celui
avec de plus grosses particules (> 30 um) a une tendance a les affaiblir. Ceci
est di a la susceptibilité de formation de microfissures liée a la
transformation allotropique du quartz, appelée point de quartz, qui se produit
a 573°C et qui résulte en un changement de volume (Av = 1%) [Kobayashi et
al, 1992 ; Kilikoglou et al., 1995; Maity et al., 1996].

En conséquence, dans beaucoup de cas, les gros grains de quartz, qui
adherent trés mal a la matrice environnante a cause de faible plasticité de la
pate, s'en détachent et une séparation des deux phases se produit. Ce
comportement a été observé dans plusieurs matériaux de terre cuite, ou le
quartz est utilisé comme dégraissant. La brique se comporte comme un
matériau qui contient des pores de diametre égal a celui de grain de quartz
(figure 4-21, d) ce qui rend la brique moins résistante. La confirmation directe
de ceci a été faite par 'observation au MEB réalisée sur plusieurs échantillons
de la brique a base de sédiment. Les photos (a et b) de la figure 4-21 montrent
le détachement du grain du quartz et la photo (c) montre un emplacement
occupé a lorigine par un grain de quartz. Les spectres donnés dans cette
figure (e et f) montrent bien que 'objet 1 (photo a) est bien un grain de quartz
d’aprés les fortes concentrations de silicium (Si) et de 'oxygéne (Os) dans le
spectre (e). Les fortes concentrations de silicium, d’oxygéne, et d’aluminium
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(Al) sur le spectre (f: objet 2) (photo a) montrent qu’il s’agit bien
d’aluminosilicates. Le détachement des grains du quartz est plus fréquent
dans les briques a base de sédiment et cela est 1lié a la diminution de
propriétés plastique et de la cohésion de la pate avec I'ajout de sédiment
traité.
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Fig.4-21 : Analyse MEB de la structure de la brique contenant de sédiment traité

IV.2.2.5. Résistance au gel-dégel (NF P 13-304 octobre 1983 article 3.8)

La terre cuite est un matériau poreux ayant principalement une porosité
ouverte (faible porosité fermée). Comme tous les matériaux de construction
poreux, les terres cuites peuvent étre sensible au gel. Les murs extérieurs en
maconnerie sont exposés a beaucoup de facteurs environnementaux qui agissent
sur la durabilité des briques. Un de ces facteurs est l'action du gel-dégel. La
sévérité de l'exposition au gel, et son incidence sur la durabilité des briques,
dépend de la teneur en humidité des briques au début de la période de gel, de la
vitesse de refroidissement, de la température sous zéro atteinte et du nombre de
cycles de gel-dégel. Les propriétés des matériaux peuvent également agir sur le
rendement des briques. Le taux d'absorption d'eau et les caractéristiques de
I'assechement en surface, la répartition de la taille des pores et l'interconnectivité
de ceux-ci, de méme que la résistance des matériaux, sont autant de facteurs qui
jouent un role dans la fagon dont la brique se comportera au cours des cycles de
gel et de dégel. Quand l'eau géle, sa densité diminue. Elle passe de 1000 kg/m?®
(liquide 4°C) a 917 kg/m3 (glace 0°C), ce qui produit une expansion de volume de
9 %. Quand la terre cuite est partiellement saturée (taux de saturation < 90 %),
Paugmentation du volume de I'eau peut étre prise en charge par les espaces non
remplis des pores. Si le taux de saturation dépasse 90 %, le front de solidification,
qui se développe a partir de la surface la plus froide, va chasser I'eau liquide. Si
la vitesse du front de solidification est lente, I'eau liquide aura le temps de
s’évacuer a travers le réseau des pores, mais si cette vitesse est rapide 'eau reste
a I'intérieur et une surpression se crée dans les pores en fonction de leur taille et
leur distribution. Ceci induit des pressions a I'intérieur des pores ce qui engendre
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des gonflements élastiques et la terre cuite peut se fissurer a certains points ce
qui meéne a une dégradation du matériau qui va croitre a chaque nouveau cycle.

Procédure

L’essai consiste a faire subir a des éléments de maconnerie 25 cycles de gel -
dégel et d'observer les éventuelles altérations apparaissant et les pertes de
matiere concomitantes. Apres un séchage complet et une pesée initiale, les
éléments testés sont immergés dans 'eau pendant 48 heures puis placés pendant
4 heures sur plaque métallique refroidie (photo 4-1) a -15°C en reposant sur leur
grande face apparente. Aprés 4 heures de retour a 20°C les éléments sont
immergés en eau pendant 15 heures. L'opération gel - dégel est répétée 25 fois a
I'issue de quoi les éprouvettes sont rincées a l'eau sous pression controlée et
séchées jusqu'a masse constante. Aprés une pesée finale, les éléments sont
examinés pour relever d'éventuelles altérations et la perte de masse subie est
calculée.

Photo 4-1. Gel-dégel

Résultats et interprétations

Les valeurs de la perte de masse sont données dans le tableau 4-5.

Tableau 4-5

Perte de masse de la brique aprés 25 cycles de gel-dégel (%)
Mélange Fo F2s Fis Fas

Perte de masse moyenne 0.14  0.17 0.36 0.19

On n’a pas obtenu une corrélation évidente entre le pourcentage du sédiment
traité et la perte de masse, mais les pertes de masse pour tous les taux de
substitution sont inferieur & 1% (la limite donnée par la norme francaise [NF
P13-304]). De plus, ni exfoliation, ni fissuration, ni feuilletage, ni écaillage n’ont
été observés sur tous les échantillons examinés. Cette bonne résistance au gel
peut étre liée au fait que I'ajout de sédiments augmente la taille des pores et la
porosité de la brique. Ainsi, pour mieux comprendre le comportement de la brique
vis-a-vis des cycles de gel-dégel, il faut des tests supplémentaires comme la
porosité mercure qui permet de mesurer les tailles et la distribution des tailles
des pores. Ces deux parametres influencent directement la résistance de la
brique au gel-dégel [Hansen et al., 1988; Robinson, 1984; Nakamura et al., 1977].
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Une liaison entre la taille, la distribution des pores et la résistance au gel a
été établie. Selon Maage [Maage, 1984], une proportion importante des pores de
diametre > 3 pm assure une bonne résistance au gel, alors que Bentrup pense
que le diamétre moyen des pores doit étre > 1 pm [Bentrup et al, 1993]. Une
relation entre le diametre moyen des pores et le nombre de cycles de gel-dégel a
été établie par Sveda [Sveda, 2003]. L’auteur a montré une nette corrélation
entre ces deux parametres, ou l'augmentation du rayon médian des pores
provoque une meilleure résistance au gel (fig.4-22). Pendant le gel, les grands
pores jouent le role de réservoirs d’expansion et réduisent de cette fagon l'effet de
Ieau sur la matrice de la brique.
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Fig.4-22 : Relation entre la résistance au gel et le rayon médian des pores [Sveda,
2003].

IV.2.2.6. Efflorescence (NF P13-304 octobre 1983)

La présence d'efflorescence sur les matériaux en céramique, tels que les
briques et les tuiles, est considérée comme un défaut. Aucune solution n'a encore
été trouvée pour éliminer complétement ce phénomene, sauf dans le cas ou les
matieres premieéres sont choisies avec précaution. Les efflorescences sont
inesthétiques sur les briques apparentes et les tuiles, mais sur les briques de
structure, on s’'intéresse a la tenue des mortiers et des enduits (platre et ciment)
sur ces dépots intermédiaires. Le phénomene de l'efflorescence est da a la
présence, en petites quantités (1 %), des sels solubles dans la matiére premiére
et qui migrent, en présence d’humidité, du cceur d'un produit poreux (terre
cuite, pierre naturelle) vers la surface extérieure [Bardin, 1971]. En principe,
tous les sels hydrosolubles sont susceptibles de former des efflorescences. Dans la
terre cuite les sels les plus fréquents sont :

» La chaux, faiblement soluble et qui en présence du CO; se carbonate en
calcaire blanc insoluble et adhérent.

» Les différents sulfates donnés dans le tableau 4-6 avec leurs solubilités dans
l'eau.
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Tableau 4-6
Les sulfates les plus fréquents et qui provoquent des efflorescences [Kornmann,
2005]

Solubilité dans l'eau

Sulfate de sodium Na,SO, (sel de Glauber) 280 g/l
Sulfate de potassium KsSO, 110 g/1
Sulfate de magnésium 270 g/l
Sulfate de calcium CaSO, (anhydrite ou 9 ofl
gypse, quand il est partiellement hydraté) s
Sulfate de baryum BaSO, (barytine) 0.028 g/l

Les efflorescences se produisent soit au séchage, soit a la cuisson. Les
efflorescences de séchage sont fortement liées a la vitesse de séchage, ou les sels
sont entrainés par le mouvement -capillaire de l'eau. A basse vitesse
d’évaporation, le débit de l'eau est faible et la diffusion des sels limite I'apport
global de sels a la surface [Paul et al., 2000].

La solution technique largement utilisée pour limiter lefflorescence est
I'emploi de certains composés chimiques tels que le carbonate ou le chlorite de
baryum. Les ions de baryum piegent les ions de sulfates a la surface du grain de
carbonate de baryum. Le sulfate de baryum obtenu est insoluble et stable
thermiquement:

CaS0..2H0 (soluble) + BaCO; — CaCO; + BaSO, (insoluble) + 2H,0

Procédure

Le test a été effectué sur 7 éprouvettes n'ayant été soumises a aucun autre
essal ou traitement préalable. Chaque échantillon est placé dans un récipient
individuel, de telle sorte qu’il soit disposé verticalement suivant sa plus grande
dimension et que sa base soit immergée d’environ 25 mm dans de leau
déminéralisée. Afin de limiter I'évaporation d’eau, on utilise une feuille de
plastique présentant une ouverture a travers laquelle passe le produit et de telle
sorte qu’au moins la moitié de la hauteur de ce dernier se trouve a l'air libre
(photo 4-2). Le dispositif est conservé durant 4 jours a 20°C et = 60 HR. Au terme
de ce délai, on place I'ensemble pendant 24 heures au moins dans une étuve
réglée a 60°C. Si des efflorescences sont apparues, on passe sur les parties
correspondantes, a trois reprises, une éponge végétale humide, sans exercer de
pression excessive et on note si les efflorescences ont disparu.
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Photo. 4-2 : Test d’efflorescence

Résultats et interprétations

Les résultats donnés dans le tableau 4-7 montrent quil n’y a pas eu
d’efflorescence sur tout 'ensemble des échantillons testés malgré la présence de
soufre et de chaux dans les sédiments traités. D'une part ceci est 1ié a I'utilisation
du carbonate de baryum, 7 kg/tonne de matiére premiére (en masse séche), qui
transforme les sels solubles en sels non solubles et empéche ainsi leur migration
vers la surface durant le séchage, et d’autre part a la granulométrie des
sédiments traités (< 1 mm). Les grains de calcaire sont suffisamment fins et la
chaux se combine avec les autres éléments de I'argile pour former des silicates
d’alumine complexes (cf. IV.3.2).

Tableau 4-7
Te st d’efflorescence

Fo |Ne présente aucune efflorescence.
F2s | Ne présente aucune efflorescence.
Fis | Ne présente aucune efflorescence.

Fss | Ne présente aucune efflorescence.

IV.2.2.7. Eclatement (NF P13-304 octobre 1983)
Procédure

Les échantillons sont immergés dans l'eau portée a au moins 80°C, puis a
I’ébullition. IlIs sont y maintenus pendant 3 heures (photo 4-3). Au terme de ce
délai, les échantillons sont retirés et examinés (le nombre et les dimensions
d’éclatements). La Norme (NF p13-304 octobre 1983) tolére:

» Un cratere de diameétre moyen inférieur ou égal a 3mm par un décimetre
carré.

= Lorsquil s’agit des briques apparentes spéciales’, il est admis sur 'ensemble
des faces pouvant rester apparentes (considérées globalement) un cratére de
diametre moyen compris entre 3 et 10mm.

*Eléments pour lesquels seules la planéité des faces de pose et la hauteur sont
astreintes a des tolérances. 3 briques sous forme de disques de 7.1 cm de
diameétre et de 1.5 cm de hauteur pour chacune des formulations (Fo, Fas, Fs5 et
F45) ont été testées.

84



Chapitre 4 : Valorisation des sédiments pollués dans la brique cuite - Etude en laboratoire

Résultats et interprétations

Les résultats de test d’éclatement sont donnés dans le tableau 4-8.

—==_4

Photo.4-3 : Test d’éclatement

Tableau 4-8
Test d’éclatement
Fo aucun éclatement
échantillon 1: aucun éclatement
F2s échantillon 2: un cratere de diametre inférieur a 3 mm
échantillon 3: aucun éclatement
Fis aucun éclatement
échantillon 1 : un cratére de diamétre inférieur a 3 mm.
Fas échantillon 2 : aucun éclatement.
échantillon 3 : aucun éclatement.

Les résultats de test d’éclatement montrent que les différentes formulations
de brique sont conformes aux exigences de la norme et les deux crateres qui ont
été observés sont tolérés par la norme.

IV.2.2.8. Dilatation conventionnelle a ’humidité (NF P13-304 octobre 1983)

L’expansion thermique est une propriété importante pour la fabrication et la
mise en ceuvre. Un faible coefficient de dilatation limite la création de contrainte
thermique au refroidissement des produits et les dilatations des produits exposés
a une source de chaleur (cas de maconneries et de carreaux exposés au soleil).

L’expansion thermique est provoquée par l'agitation thermique des atomes.
Elle est liée a I’énergie libre des liaisons qui vibrent.

L’expansion thermique des produits en terre cuite est inversement
proportionnelle a la porosité. En principe elle décroit quand la porosité croit. De
méme, la granulométrie influence la dilatation thermique : une granulométrie
étalée présente une plus grande expansion que des grains uniformes
(granulométrie serrée) car une granulométrie étalée donne une porosité plus
faible. L’expansion thermique augmente linéairement avec la température
jusqu’a 400°C. Au-dessus de cette température elle devient plus importante avec
un point singulier localisé au point quartz.

Protocole d’essai

Le test a été réalisé sur des échantillons parallélépipédiques extraits de
plusieurs briques pour chaque formulation. Leur longueur varie entre 39mm et
51mm. Les éprouvettes sont en suite placées pendant 24h dans une enceinte a
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20°C +/-2°C avec une humidité relative de 65% +/-5%. Ils sont alors mesurés deux
fois a 3h d'intervalle. Ils subissent ensuite un cycle thermique avec une rampe de
20°C a 600°C en 12 heures puis un palier de 4h a 600°C. Le refroidissement se
déroule progressivement dans le four. Un refroidissement complémentaire est
imposé : 20h dans une enceinte a 20°C et 65% d’humidité. Apres avoir effectué
deux mesures de longueur a 3h d’intervalle, on place les échantillons dans I'eau
bouillante pendant 24h. On les garde ensuite dans une enceinte a 20°C puis on
les mesure aprées une heure de refroidissement puis apres 24h supplémentaires.

La différence entre les moyennes respectives des deux mesures faites sur
chaque barrette avant et apres le passage a l'eau bouillante caractérise la
dilatation a I'humidité. Les résultats sont ramenés a la longueur initiale et
exprimés en mm par m.

Résultats et interprétations

Les résultats obtenus sont présentés sur la figure 4-23.
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Coefficient de delatation thermique

o
o

FO F25 F35 F45

Fig. 4-23 : Influence de la quantité des sédiments sur la dilatation thermique
de la brique

On observe que l'ajout des sédiments traités fait diminuer le coefficient de
dilatation thermique. Ces résultats montrent que la dilatation thermique est
d’'une part liée a la porosité, ou 'ajout de sédiments rend la brique plus poreuse,
et d’autre part a la composition et structure minéralogique (quartz, phase
amorphe, phase cristallisée, structure cristallographique), car elle diminue avec
la concentration de SiO; (les sédiments traités sont composés majoritairement de
quartz). Ainsi, 'incorporation des sédiments dans la brique est bénéfique car la
dilatation thermique est une propriété tres importante de la brique.

1V.2.2.9. Tests de lixiviation

Pour évaluer le potentiel de re-largage de polluants vers le milieu naturel,
deux tests de lixiviation ont été réalisés selon les procédures décrites dans la
norme francaise et la norme américaine.
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Norme frangaise (XP X 31-210 Mai 1998)

Le tableau 4-9 montre les résultats de lixiviation réalisée sur des échantillons
(100 g) de chaque mélange selon la norme francaise. Les échantillons de brique
ont été concassé, tamisés (< 4mm) et lixiviés pendant 24 heures avec de l'eau
déminéralisée avec un rapport liquide / solide (L/S) égale a 10 l/kg. Les lixiviats
sont en suite récupérés en filtrant I'éluat au moyen dun filtre de 0.45um et
analysés en ICP. Les limites, données par la Commission des Communautés
européennes et décrites dans le Journal officiel de la Communauté européenne,

sont rapportées dans ce tableau [Commission of the European communities,
2002].

Tableau 4-9
Test de lixiviation réalisé sur des échantillons de brique selon la norme francaise
en mg/kg de la masse seche

Valeurs limites
applicables aux
déchets admissibles
dans les décharges
pour déchets non
dangereux

L/S=10 (I/kg)

Valeurs limites
applicables aux
Elément F, Fas Fas Fue déchets ad,mlss1bles
dans les décharges
pour déchets inertes
L/S=10 (/kg)

Cd <0.02 0.02 <0.03 0.02 0.04 1
Cu <0.03 0.05 1.73 0.08 2 50
Zn 0.055 0.06 0.225 0.04 4 50
Ni <0.07 0.03 0.093 0.05 0.4 10
Pb <0.2 <0.25 <02 <0.25 0.5 10

Les résultats montrent que les concentrations des métaux lourds (Cd, Cu, Ni,
Pb, Zn), pour (Fo, Fss, Fs5 et Fys), sont au-dessous des limites données par la
directive décharge. Le chrome n’a pas été détecté malgré sa présence importante
dans les sédiments traités. Ceci peut étre 1ié a I’échantillonage. Les quantités de
métaux lourds lixiviés par les briques sont inférieures a celles des sédiments
traités (cf. 1.2.1.2), ceci peut étre expliqué par le fait que les métaux lourds ont
été soit immobilisés dans la phase vitreuse soit transformés en forme d’oxydes
moins soluble pendant la cuisson de la brique. Pour le Zn, des valeurs de 0.055,
0.06, 0.225 et 0.04 mg/kg ont été obtenues pour Fo, Fss, Fs5 et Fus respectivement.
Néanmoins, ces valeurs sont au-dessous de la limite donnée par la norme (4
mg/kg).

TCLP [Toxicity Characteristic Leaching Procedure: TCLP]

La procédure américaine de lixiviation TCLP est considérée comme plus
agressive a cause du faible pH utilisé (4.9-2.9). Le tableau 4-10 montre les
résultats de TCLP effectuée sur différents échantillons de Fo, Fos, Fs5 et Fus. Les
échantillons de brique ont été broyés et tamisé sur un tamis de 1 mm.

Suivant les résultats du tableau 4-10, les concentrations des métaux lourds
en Fo, Fas, Fs5 et F45 sont plus importantes que celles obtenues par la lixiviation a
l'eau déminéralisée, mais elles sont toujours au-dessous des limites de la TCLP.
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Nous pouvons également noter que les quantités de métaux lixiviés de la brique
cuite sont inférieures aux celles des sédiments traités, confirmant que la cuisson
a mené a une meilleur stabilisation des métaux lourds. Pour le Zn, des valeurs de
1.63, 3.06, 3.28 et 4.92 mg/kg ont été obtenues pour Fo, Fas, Fs5 et Fys
respectivement. Ces valeurs sont largement au-dessous de la limite de TCLP
(25). Les résultats dans les tableaux 4-9 et 4-10 montrent que la brique produite
a base des sédiments traités peut étre considérée comme inerte pour la mise en
décharge.

Tableau 4-10
Valeurs de TCLP en mg/kg de la masse seche

Elément Fo Fas Fis Fis Limite de TCLP
Cd <0.02 0.08 0.1 0.16 1.00
Cu 0.1 0.52 0.76 1.2 15
Zn 1.63 3.06 3.28 4.92 25.00
Ni 0.33 0.34 0.56 0.92 -
Pb <0.2 <0.5 <0.5 <0.5 5.00

1V.2.2.10. Conclusion

Les sédiments traités ont été incorporé dans les briques avec différentes
proportions s'étendant de 25 a 45 % (sur la masse séche). La proportion de
sédiment dans le mélange a un impact important sur la qualité de la brique.
L'augmentation de la proportion de sédiment a comme conséquence une
diminution de la résistance a la compression. Les briques substituées ont avec
succes passé les différents tests de qualification exigés par la norme francaise
afin d'évaluer la convenance de cette brique a étre utilisée dans la construction.
Vu les propriétés physiques, mécaniques et chimiques et la quantité de sédiment
incorporée dans la brique, la proportion de 35% de substitution semble étre la
plus efficace. Nous allons dans le paragraphe suivant se concentrer sur cet
optimum de 35% pour étudier I'influence de plusieurs parameétres, notamment la
granulométrie et la température de cuisson sur les propriétés des briques.
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IV.3. Etude complémentaire sur I'Influence de la température de cuisson et de
la granulométrie sur les propriétés de la brique pour I'optimum de 35%

Plusieurs facteurs peuvent influencer les propriétés du produit final comme la
minéralogie de la matiere premiere, la granulométrie, le fagonnage, le séchage, la
température et les conditions de cuisson.

Pour étudier I'influence de ces parameétres sur les propriétés de la brique,
trois autres mélanges (Fo, Fascros, €t Fasmn) ont été préparés. Leurs compositions
sont données dans le tableau 4-11, avec leurs distributions granulométriques. La
distribution granulométrique du premier (F,) est identique a celle adoptée en
II.1, alors que pour les deux derniers (Fiscrs et Fismn) deux granulométries
différentes (fine et grossiére) ont été utilisées. Pour Faspi, les sédiments ont été
broyés en utilisant des billes métalliques, alors que pour Fss.cros, les sédiments ont
été introduits dans le mélange sans aucun changement. Les distributions
granulométriques des sédiments utilisés pour Fssgws, Fssrn €t Fo sont données
dans le tableau 4-12 avec leurs codes d’identification. G1 et G2 désignent les
granulométries fine et grossiére utilisées pour Fss.rin et Fss.ar0s respectivement.

Tableau 4-11
Composition et distribution granulométrique des mélanges préparés

FO F35'Gros F35'Fin
Mélange Sable : 20 % Sable : 20 % Sable : 20 %
& Sédiment : 35 % Sédiment : 35 % Sédiment : 35 %

Argile : 45 % Argile : 45 % Argile : 45 %
Sable grossier : > 500um 1.5 9.7 1.4
Sable moyen : 250 — 500 pm 1 7.9 2
Sable fin : 62.5 — 250 um 24 33.6 25.6
Limon : 2.5 - 62.5 pm 67 44.9 66.2
Argile : < 2.5 um 6.5 3.9 4.8

Tableau 4-12
Distributions granulométriques des sédiments traités G1 G2 et de largile de
Templeuve.
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Fraction Argile G1 G2

naturelle
Sable grossier : > 500um - 0.25 24.5
Sable moyen : 250 — 500 pm - 0.25 16.6
Sable fin : 62.5 — 250 pm 9.8 11.9 38.6
Limon : 2.5 -62.5 um 82 84.6 19.6
Argile : < 2.5 um 8.2 3 0.7

Le tableau 4-12 montre bien que la granulométrie de (G1) est proche de celle
de I'argile naturelle de Templeuve. La granulométrie de Fasrin, Fo et G1 peut étre
classée (selon le systéme de coordonnés triangulaires donné dans le chapitre II)
comme limono-sableuse, alors que celle de Fss40s €t G2 est classée comme sablo-
limoneuse. Pour se rapprocher des conditions de préparation du mélange dans
I'industrie de la terre cuite (extrusion en voie semi-humide : procédé de mise en
forme le plus courant aux briqueteries), les mélanges ont été préparé de la
maniere suivante. Les sédiments et le sable ont d’abord été mélangés a sec puis
malaxés avec de l'argile. Les échantillons de briques ont été séchés et cuits dans
un four éclectique programmable a deux températures différentes 985 et 1000°C.

- L AR

. 'y e
\
]

(d)

Photo 4-4 : Les échantillons aprés le séchage et la cuisson - a) les échantillons
aprés le séchage. b) les particules blanches de calcaire sur les échantillons de Fss.
Gros. ) le four électrique programmable utilisé pour la cuisson des brique. d) les
échantillons aprés la cuisson  F (fin), G (grossier) et S (sans sédiment) désignent
Fisrin, Fiscros et Fy. e) les particules de calcaire sur les échantillons de Fssgros
apreés la cuisson.

Apres le séchage, on a constaté la présence des taches blanches de calcaire
sur les échantillons de Fisars et qui y restaient aprés la cuisson (photo 4-4).
Quand les grains de calcaire présents dans les sédiments sont suffisamment fins
(< 1.5 mm) et bien répartis, la chaux se combine avec les autres éléments de

90



Chapitre 4 : Valorisation des sédiments pollués dans la brique cuite - Etude en laboratoire

I'argile pour former des silicates d’alumine complexes (cf. 1V.3.2), alors que quand
la granulométrie est grossiere, les granules de calcaire restent au sein de la
brique et se transforment en gros grains de chaux vive et ne peuvent pas
s’associer aux autres silicates.

IV.3.1. Influence de la granulométrie sur la plasticité du mélange

La plasticité du mélange est influencée par la fraction < 2 pm. Le tableau 4-
13 donne les valeurs de I'indice de plasticité déterminé pour les deux mélanges
(Fs5-Gros €t Fss-rin) comparées avec celle de F.

Tableau 4-13
Influence de la granulométrie sur la plasticité de la pate

Mélange Limite de liquidité (%) Limite de plasticité (%) Indice de plasticité

Fss-rin 38.13 24.09 14.04
Fss-Gros 36.55 25.3 11.25
Fos 39.2 20.8 18.4

Les valeurs de l'indice de plasticité montrent que ce parameéetre est bien
influencé par la granulométrie des sédiments. Pour le méme pourcentage de
sédiments (35 %), on a obtenu un gain de plasticité de = 25 % pour Fssrin par
rapport a Fssars. Les particules fines améliorent la cohésion de la pate et par
conséquent son état plastique devient meilleur. Une meilleure cohésion donne un
meilleur produit final car elle a une influence directe sur les propriétés de la
brique.

IV.3.2. Etude du retrait

Le retrait a la cuisson est calculé par I'’équation suivante :

L~ L

A = 100*H : ; (I11.3.2.1)

L
!
ou Ly L. sont la longueur de ’échantillon de la brique aprés faconnage et apres
cuisson respectivement.
Les valeurs du retrait pour Fo, Fss-rin et Fasars sont présentées sur la figure 4-
24.
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Fig.4-24 : Variation du retrait en fonction de la granulométrie du mélange et de
la température de cuisson des briques

Le phénomeéne de retrait est étroitement lié au phénomeéne de frittage qui se
produit pendant la cuisson des échantillons de brique (cf. annexe B).

Au cours du cycle thermique, la microstructure se met en place, par transport
de matiere entre les grains, afin de minimiser les exces d’énergies d’'interface, se
qui s’accompagne généralement d’'une diminution de la porosité. Cette derniere se
manifeste de fagcon macroscopique par un retrait par rapport a la piece « crue ».
[German, 1996; Bernache-Assollant, 1993].

Le transport de matiere au cours de frittage en phase solide, est directement
lié aux courbures des surfaces qui génerent des contraintes a l'intérieur des
grains. Au-dessus de 900 °C, dans les argiles non calcaires, les phases vitreuse et
liquide se sont formées grace a la présence des silicates [Emiliani et al, 1999].
Cependant la présence de calcite fait que les sédiments traités ne développent
pratiquement pas de phase vitreuse. Les photos MEB de la figure 4-25 montrent
que la vitrification est plus importante dans Fo, que dans Fssrin et Fasgos. Le fait
que la vitrification est plus importante dans les échantillons de F, peut
également étre expliqué par la proportion plus élevée de phyllosilicates comparée
a celles de Fssrin et Fas-ars. Ces phases peuvent libérer des quantités considérables
de H:O pendant la dehydroxylation, favorisant ainsi la formation du fondu
d’aluminosilicates [Brearley et al., 1990].
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S85°C 1000=C

F'55.Fin

Fs5iro0s

Fig. 4-25 : Présence de la phase vitreuse a 985°C dans * Fo, Fss.pin €t Fss-Gros

En effet, les carbonates (présents dans les sédiments) ne favorisent pas la
vitrification & haute température (> 900°C) [Everhart, 1957; Nufiez et al, 1992],
mais participent au développement d'une microstructure stable jusqu'a 1050°C
[Tite, 1975]. Ceci est di au fait que la silice et I'alumine, résultant de la
destruction des phyllosilicates (des minéraux argileux), réagissent avec le CaO
(présent dans les sédiments traités) pour former des phases qui sont stables
thermiquement comme I'anorthite et la gehlenite, qui empéche le développement
d’'un fondu d’aluminosilicates [Alia et al., 1999; Cultrone et al., 2004] .

L’analyse DRX réalisée sur les échantillons de Fo, Fssrin et Fsscros €t donnée
sur la figure 4-26 indique la présence de 'anorthite dans Fsssin et Fascrs (2 et b).

Ainsi la consolidation, la densification et le comblement des porosités des
échantillons de Fssmn et Fasaos se fait principalement par frittage en phase solide
durant la cuisson.
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Fig. 4-26 : Diffractogrammes de ‘a) Fs5.Gross b) Fsspin s ¢) Fp

L'existence des phases liquides augmente l'interaction entre les phases et
augmente aussi la cinétique de réaction [Riccardi et al, 1999]. Les hautes
températures de cuisson favorisent, ainsi la consolidation et la densification du
produit final. Par conséquent, les températures, telles que 900 ou 950° C, sont
prises en tant que températures minimales pour la cuisson des produits en terre
cuite [Callister, 2000 ; Santos, 1989 ; Emiliani et al, 1999]. Cependant, & basse
température l'union des particules et le comblement des porosités sont réalisés
par les mécanismes de diffusion, qui peuvent avoir lieu durant le processus de
frittage en phase solide [Kingery et al., 1955 et 1976].

Ainsi, pour Fssm, 'augmentation de retrait de 21 % (& 985°C) et de 20 % (a
1000°C) par rapport a Fis.qos est expliquée par le fait que la vitesse de frittage est
liée a la taille des particules (cf. éq B.3 de 'annexe B). Plus cette taille est petite
plus la vitesse est grande et par conséquent Fs;pm, fritte mieux que Fsscros €t son
retrait est plus important.

L’augmentation de température de cuisson (de 985 a 1000 °C) a fait
augmenter le retrait de 13.4, 8.6 et de 89 % pour Fo, Fssrn et Fssaros
respectivement, ce qui montre bien l'influence de la température sur la diffusion
de la matiére et sur la vitesse de frittage (cf. éq B.4 de I'annexe B).

Le retrait de Fs5mn est plus grand que celui de Fo malgré que leur distribution
granulométrique est pratiquement la méme. Ceci peut étre 1ié a la présence plus
importante de la phase vitreuse dans Fo. En effet, la phase vitreuse remplie les
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espacements entre les grains et empéche le rapprochement des grains, réduisant
ainsi le retrait.

IV.3.3. Etude de la porosité

La figure 4-27 présente les résultats de test de porosité réalisé sur Fo, Fsspn et
F35’Gros-

35,00
OFO0
30,00 28,60 0 F35-Gros
’ T 0 F35-Fin 27,20
& 25:00 21,8 226
k) N I 21,3
© 19,6
@ 20,00 - =
i~
()
3
© 15,00
o
‘?
£ 10,00 -
o
5,00 1
0,00
985 1000
Température de cuisson (°C)

Fig. 4-27 : Influence de la granulométrie du mélange et de la température de
cuisson sur la porosité de la brique.

Pour 35 % de substitution, I'utilisation de deux granulométries différentes
(G1 et G2) fait augmenter la porosité de 27 % a 985°C (elle passe de 22.56 a 28.6
% pour Fssrin et Fasaros respectivement) et de 28 % a 1000°C. Cela est lié au fait
que Fispin fritte mieux que Fasaws, (1a diffusion de la matiére est plus importante
quand la taille des particules est plus petite) ce qui donne une brique plus dense
et par conséquent moins poreuse (cf. fig.4-25). Ceci a été confirmé par les
résultats de masse volumique donnés sur la figure 4-29. Avec 'augmentation de
la température la diffusion de la matiere est encore plus importante, ce qui fait
combler la porosité.

A 1000°C, la porosité de Fo (19.57 %) est inférieure a celle de Fssrin (21.28 %),
malgré que les deux granulométries soient pratiquement identiques. Ceci est
expliqué par la présence plus importante de la phase vitreuse dans F,. Cette
vitrification est accompagnée par une baisse de porosité liée a la fermeture des
petits pores par la phase liquide (cf. fleches sur la fig. 4-25). En effet, la phase
liquide arrive a combler les petits pores et réduit ainsi la porosité du produit final
[Cultrone et al., 2004], alors qu'avec le mécanisme de diffusion en volume, on
arrive a réduire les espaces entre les particules.

La différence de porosité entre 985 et 1000°C pour les trois mélanges est liée a :
= Dans FoI'évolution de la vitrification, ou la phase vitreuse enduit la fermeture
des petits pores et diminue ainsi la porosité de 11.2 %.
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* Dans Fssmin et Fssaws, Cest la diffusion de la matiere qui devient plus
importante avec la température, ce qui conduit a une meilleure densification
de produit final et au comblement des espaces entre les particules, diminuant
ainsi la porosité de 6 et 5 % pour Fssrin et Fss.cros respectivement.

On peut conclure que la porosité peut changer en fonction de :

» La granulométrie du mélange, c'est-a-dire en fonction de la granulométrie
des sédiments incorporés dans le mélange. Plus la granulométrie est fine,
plus la porosité est faible.

» La température de cuisson. Plus cette température est élevée, plus la
porosité est faible.

IV.3.4. Etude de I’absorption d’eau

La figure 4-28 présente les résultats d’absorption d’eau de trois mélanges. Ces
résultats sont en parfaite harmonie avec ceux de la porosité et de la masse
volumique. Pour le méme pourcentage de sédiment (35 %) et en utilisant deux
granulométries différentes (G1 et G2), on a obtenu une augmentation du
coefficient d’absorption d’eau de 40.6 % a 985°C (il passe de 11.65 pour Fsspin a
16.38 % pour Fisaws) et de 40.7 % a 1000°C. Cette augmentation de coefficient
d’absorption est directement liée a la granulométrie qui influence la porosité qui
est fortement liée a 'absorption d’eau. En effet, la porosité a augmenté de 31% a
985°C et de 32 % a 1000°C.

La diminution de coefficient d’absorption de Fo, Fasrin et Fascrs €n passant de
985 a 1000°C est liée a la diminution de porosité.

18,00 1

16T38 oFo

16,00 - i 0 F35-Gros 15,15
0O F35-Fin

14,00 -

11,65
12 B
00 111 f 10.77

10,00 | 9.68

8,00 -

6,00

Absorption d'eau (%)

4,00 +

2,00 +
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Fig.4-28 : Influence de la granulométrie et de la température de cuisson sur le
coefficient d’absorption d’eau

IV.3.5. Etude de la masse volumique

La figure 4-29 présente les valeurs de la masse volumique de Fo, Fssmn et Fas
aros. On voit qu’a 985 et a 1000°C, la masse volumique de Fy est supérieure a celle
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de Fssmn qui est a son tour supérieure a celle de Fssars. L’augmentation de la
masse volumique apparente de Fssmn par rapport a Fssaos est liée a la
granulométrie. En effet, Fs;mn fritte mieux que Fissaos, c€ qui engendre une
diminution de la porosité et, par conséquent, permet d’obtenir une brique plus
dense. La différence de masse volumique entre Fy et Fisrin (méme granulométrie)
est liée a la présence importante de la phase dans Fy qui comble les pores et
réduit la porosité, ce qui donne une brique plus dense (cf. fig. 4-25).

2,20 - OF0
O F35-Gros 2,02
1,96 . 1,98

, 1,94 |0 F35-Fin I
2,00 |

T I -

1,75 1,80

1,80 | F
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1,00

985 1000
Température de cuisson (°C)

Fig.4-29 : Influence de la granulométrie et de la température de cuisson sur la
masse volumique apparente

En passant de 985 a 1000°C, un gain de la masse volumique apparente de 3, 2
et 3 % pour Fo, Fssrin et Fascr0s respectivement est obtenu. En effet, pour Fssrin et
Fss6r0s, Cest la diffusion de matiere qui devient plus importante avec la
température, alors que pour F, c’est I’évolution de la phase liquide qui résulte en
une diminution de la porosité et par conséquent une augmentation de la masse
volumique.

IV.4. Conclusion

Cette étude réalisée en laboratoire portait sur la valorisation des sédiments
fluviaux pollués, apres traitement, dans la brique cuite comme un matériau de
substitution au sable et a largile de Templeuve. Elle s’est déroulée en deux
phases. La premiere phase permettait de caractériser le comportement des
briques produites en fonction du taux de substitution et d’en évaluer un
optimum. Pour cela, quatre mélanges ont été préparés avec un taux de
substitution variant entre 0 et 45%. La quantité de sédiment a un impact
important sur la qualité de la brique [Lafhaj et al, 2006 et 2007]. La porosité,
I’absorption d’eau et la masse volumique sont largement dépendantes du taux de
substitution. La porosité varie de 20.1% a 24.8%, le coefficient d’absorption d’eau
de 10.47% a 14.02% et la masse volumique de 1.92 a 1.77 g.cm-® pour les 25% et
45% de taux de substitution. L’étude des performances mécaniques a montré que
la résistance a la compression est influencée par la quantité de sédiment. Elle
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varie ainsi de 42.23 a 25.58 MPa pour 25% et 45% de substitution. Afin d'évaluer
leur qualité, les briques produites ont été soumises a des tests de qualification
exigés par la norme francaise (gel-dégel, absorption d’eau, dilatation a I’humidité,
éclatement, efflorescence). De plus, une caractérisation environnementale a été
réalisée sur les briques a base de sédiment. Les résultats de différents tests de
lixiviation (& l'eau et a l'acide) ont montré que la brique produite a base des
sédiments traités peut étre considérée comme inerte pour la mise en décharge.
Vu les propriétés physiques, mécaniques et chimiques des briques produites et le
comportement non plastique du sédiment traité et son impact sur les propriétés
de la brique produite et sur le processus de préparation de la pate, le taux de 35%
de substitution semble étre le plus efficace. Ce taux est comparable a celui obtenu
dans des études précédentes et notamment celle sur la valorisation des sédiments
traités dans la matrice cimentaire, ou un optimum de 33% de substitution de
sable a été proposé [Agostini, 2006] et celle sur la valorisation des déchets de
découpage de granite dans la brique cuite, ou un taux de 35% a été retenu
[Menezes et al., 2005 ].

La deuxieme phase permettait d’évaluer l'influence de certains parameétres
comme la granulométrie du sédiment et la température de cuisson sur les
propriétés de la brique. Les résultats obtenus ont monté que la granulométrie du
sédiment et la température de cuisson sont des parametres important pour les
propriétés du produit final. Une granulométrie plus fine et une température de
cuisson plus haute donnent une brique moins poreuse et par conséquent plus
résistante. Pour les sédiments calcaires (forte teneur en CaO), apparition des
taches et des particules blanches sur la surface de la brique est directement liée a
la granulométrie du sédiment.
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1. Introduction

L’étude de faisabilité en laboratoire présentée dans le chapitre 4 a montré que
la composition minéralogique et la granulométrie du sédiment fluvial traité lui
permettent de substituer a largile naturelle ou au sable de quartz, utilisés
actuellement dans la production de briques cuites. Mais, le passage a 1’échelle
industrielle exige une compréhension globale du comportement de ce nouveau
matériau vis-a-vis du processus de fabrication car l'objectif est de pouvoir
I'introduire dans la production des briques sans aucune modification importante
et colteuse du procédé de fabrication. En effet, la préparation de la pate est une
phase cruciale dans le processus de production des briques et des tuiles.

Cest dans ce contexte quun essal préliminaire a été réalisé a l'usine de
Templeuve. Une tonne de sédiment traité a été mise dans le distributeur
habituellement utilisé pour le sable de Templeuve. Le sédiment a été mélange
avec largile de Templeuve et le mélange a été ensuite porté au broyeur par le
tapis roulant. Il a été constaté que les meules du broyeur duvetent étre approchés
du fond pour que le sédiment traité soit bien mélangé avec I'argile. Ainsi apres le
réglage du broyeur on a obtenu une pate de plasticité satisfaisante pour les
machines de fabrication. L’essai préliminaire a donc montré que le sédiment
traité peut étre introduit dans le processus de fabrication de briques sans aucune
modification de ce dernier, mais il reste a savoir avec quelle quantité. Dans ce
chapitre on présente le déroulement ainsi que les résultats de deux essais
industriels réalisés a l'usine de Templeuve (Nord-Pas-de-Calais). L'interprétation
des résultats et les conclusions sont détaillées.

V.2. Premier essai industriel (15 % de sédiment traité)

Dans le 1 essai industriel, nous avons introduit 15 % de sédiment traité. Ce
choix a été basé d’'un coté sur le manque d’information sur le comportement de ce
matériau vis-a-vis les machines de production et de lautre co6té sur son
comportement non plastique qui peut influencer le processus de préparation de la
pate.

V.2.1. Matériaux et méthodes

Les sédiments qui ont fait I'objet du premier essai industriel ont été prélevés
dans le canal de Charleroi-Bruxelles & Dampremy en Belgique (photos 5-1 et 5-2).
Cette région a une activité industrielle trés importante qui a entrainé une
pollution importante surtout dans les communes environnantes des usines
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sidérurgiques, comme Dampremy. Cela explique les fortes teneurs en métaux
lourds dans le sédiment traité qui dépassent largement les seuils de référence
GEODE, N1 et N2 (cas de zinc et de plomb: cf. tableau 5-1) car le traitement
n’élimine pas les éléments traces mais il les fixe dans la matrice solide.

- elt-'inge =5 Tkmh{
o
Geetbets
ruiden [T

Photo 5-1: Le site de Dampremy

Photo 5-2 : Le site de Dampremy
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Le tableau 5-1 donne les caractéristiques physico-chimiques du sédiment
traité.

Tableau 5-1
Caractérisation physico-chimique du sédiment fluvial traité de Dampremy

Caractérisation chimique et minéralogique

Sédiment de Lille

Dosage des éléments Al :220;Mg:2128.6;
(mg/kg de matiére K:10209;Cd:12.8;C0:22.8;Cr:413.1;Cu: 150.7;
séche) Fe:114714;Mn: 1883 ;Pb: 1372.8;Zn : 5032

» Composés principalement de Quartz (SiO)

» Une présence marquée d’hématite (Fe;0s) et de

DRX Calcite (CaCO3)

» Des traces de Feldspath [anorthite Ca,Na)(Si,Al)4O4l,
de Mica [muscovite KAl,(Si;A1)0:,(OH,F)2]

Caractérisation physique

» Fraction de sable grossier: 15 %
» Fraction de sable moyen: 13 %
» Fraction de sable fin: 32 %

» Fraction de limon : 38 %

= Fraction d’argile : 2 %

Analyse
granulométrique
(granulométrie laser)

Surface spécifique

(m?.g") 2.8

Masse volumique

absolue (z.cm”) 2.7 (comparable a celle de quartz et de calcite)

L’analyse DRX montre que le matériau traité est composé majoritairement de
quartz. Elle révele une présence marquée d’hématite et de calcite avec des traces
de feldspath et de mica. La présence majoritaire de quartz permet au sédiment
traité de substituer au sable de quartz utilisé actuellement a la BAN. La forte
teneur en oxyde de fer favorise I'utilisation du sédiment traité dans la production
des briques car le fer joue le role de flux ce qui permet aux constituants du
mélange (dans des conditions spécifiques) de fondre & une températures plus
basse [Anderson et al, 1996; Anderson et al, 2002]. La distribution
granulométrique permet (en utilisant le systéme de coordonnés triangulaires
donné dans le chapitre II) de classer le matériau traité comme sable limoneux, ce
qui lui permet selon le diagramme de Winkler [Winkler, 1954] donné dans le
chapitre IV d’étre utilisé dans la production des briques pleines et perforées. La
surface spécifique est proche de celle du sédiment de Lille (5.9 m®.g™?). La masse
volumique absolue du sédiment traité est comparable a celle de calcite (2.6 -2.8
g.cm™®) ou de quartz (2.6 g.cm™).

Le tableau 5-2 donne les compositions de la pate d'une brique standard
produite habituellement a la BAN et celle du premier essai industriel. On note
que le sédiment traité remplace le sable de Templeuve. Ce choix a été basé sur la
composition minéralogique du matériau traité, sa granulométrie et son
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comportement non plastique qui influence 1'état plastique du mélange. Vu que la
fraction limoneuse dans le sédiment traité est 5 fois plus importante que celle du
sable de Templeuve et que la fraction du sable fin est 2 fois moins importante, on
a gardé les 5 % du sable de Rhein dans le mélange. En effet le sable de Rhein est
un sable de quartz dont la granulométrie est plus grossiere que celle du sable de
Templeuve. Il est utilisé avec un faible pourcentage (5 %) pour limiter le retrait
du produit final. Le tableau 5-3 présente la distribution granulométrique des
deux sables. On note que la fraction du sable grossier dans le sable de Rhein est 3
fois plus importante que celle du sable de Templeuve et que la fraction du sable
moyen est 4 fois plus importante.

Ainsi l'argile demeure le composant principal de la pate pour obtenir une
plasticité adéquate du mélange.

Tableau 5-2
Composition de la brique standard de Templeuve et celle du premier essai
industriel

Produit Mélange de la brique Mélange_ du pre_mier essai
standard (BdN) industriel
Sédiment traité (%) 0 15
Sable de Templeuve (%) 20 0
Sable de Rhein (%) 5 5
Argile naturelle (%) 75 80
Tableau 5-3

Distribution granulométrique du sable de Templeuve et du Rhein (utilisés
comme dégraissant a Ia BdN)

Distribution Sable de | Sable de
granulométrique (%) |Templeuve| Rhein
Sable grossier > 500pum 5 15
Sable moyen 250 — 500 pm 10 40
Sable fin 62.5 — 250 um 77.8 44.5
Silt 2.5 - 62.5 pm 7.2 0.5

Argile < 2.5 um - -

Les sédiments, préalablement humidifiés, ont été et mélangés avec 'argile de
Templeuve. Le mélange est en suite porté par le tapis roulant au broyeur a
meule, ou l'eau est ajoutée pour assurer la constance des propriétés mécaniques
du mélange. Le fagonnage est réalisé par extrusion. Une pompe a vide est utilisée
pour expulser l'air du mélange et améliorer la plasticité et la cohésion du
mélange (cf. fig. 3-7). Le séchage et la cuisson sont réalisés selon les programmes
donnés sur les figures 4-11 et 4-12. La figure 5-1 présente la brique produite avec
15% de sédiment traité.
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Fig. 5-1 : Briques 22x22 produites avec 15% de sédiment fluvial traité

V.2.2. Tests de qualification des briques produites a I’échelle industrielle et
contenant 15 % de sédiment traité

Avant d’étre utilisées dans le domaine de construction, les briques doivent
subir des tests de qualification exigés par les normes francaises NF P13-304
comprenant le retrait, la résistance a la compression, la résistance aux cycles de
gel-dégel, 1'absorption d'eau. En plus, nous avons réalisé des tests de lixiviation
pour étudier 'impact de la brique produite sur l'environnement. Les résultats
seront comparés avec ceux d'une brique standard produite dans les mémes
conditions. Il faut noter ici que les résultats des tests de qualification sont tres
attendus car les briques produites sont de taille réelle (22x22 cm) et ces résultats
sont donc déterminants pour leur future utilisation dans la construction.

V.2.2.1. Retrait

Le test a été réalisé sur 10 brique du premier essai industriel et sur 10
briques standards produites dans la méme période (méme argile, mémes
conditions de séchage et de cuisson). Les résultats sont donnés dans le tableau 5-
4. On note que le retrait des briques du 1° essai industriel est supérieur a celui
de la brique standard. Ceci est lié a la granulométrie du mélange. Le sédiment
traité remplace completement le sable de Templeuve ce qui rend la granulométrie
du mélange plus fine (cf. tableau 5-3). Un mélange ayant une granulométrie fine
fritte mieux qu'un mélange ayant une granulométrie grossiere, ce qui engendre
un retrait plus important.

Tableau 5-4
Résultats du test de retrait

Produit % Retrait aprés cuisson
Brique standard de la BdN 7
Briques du 1 essai industriel 10

V.2.2.2. Porosité et absorption d’eau

Les tests de porosité et d’absorption d’eau ont été effectués sur cinq briques
selon la procédure proposée par Khalaf et DeVenny [Khalaf et al, 2002]. Les
briques ont été concassées sur une plaque métallique a I'aide d’'un marteau. Les
morceaux des briques ont été mélangés pour obtenir un échantillon représentatif
et tamisés sur des tamis de 20 et de 14 mm (fig.5-2). Les essais de porosité et
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d'absorption ont été réalisés sur le refus de tamis de 14 mm (échantillon d’une
masse supérieure a 100g). Les échantillons sont séchés dans une étuve a 105°C
jusqu’a masse constante. Ils sont placés dans un dessiccateur pendant 0.5 h pour
se refroidir et la masse de I'échantillon sec est déterminée (masse A). La suite de
cette procédure est identique a celle décrite dans (IV.2.2.1), mais avec un temps
d’immersion égal a 16 h.

Fig. 5-2 : Préparation des échantillons et réalisation du test de porosité

Les figures 5-3 et 5-4 présentent les résultats de ces deux tests réalisés sur
des briques du 1% essail industriel et des briques standards de Templeuve. On
note que la brique standard de Templeuve est plus poreuse que celle du 1% essai
industriel. I’ajout des sédiments rend la granulométrie du mélange plus fine car
ils remplacent le sable de Templeuve. La brique produite avec une fraction
importante de sable a tendance a étre plus poreuse, moins dense et plus
perméable [Warren, 1999]. Par ailleurs, selon la théorie du frittage, au cours du
cycle thermique le transport de matiére entre les grains (afin de minimiser les
exces d’énergies d'interface) est généralement accompagné d’une diminution de la
porosité proportionnelle a la taille des particules.

Le coefficient d’absorption d’eau des briques du 1% essai industriel est
inférieur a celui des briques standards de Templeuve. Cela rejoint les résultats
de porosité car ces deux parametres sont étroitement liés, car 'absorption d’eau
donne une i1dée globale sur la porosité de la brique.
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V.2.2.3. Résistance a la compression (Norme NF EN 772-1)

L’essai a été réalisé sur 10 briques entieres. Il consiste a casser la brique sous
une charge de compression. Les Briques testées sont préalablement surfacées
(par meulage sous eau) et conservées dans des conditions thermo-hygrométriques
spécifiques. La brique est placée suivant sa direction prescrite de pose entre les
plateaux d’'une machine d’essai et chargée en compression perpendiculairement a
sa face de pose jusqu'a rupture. La charge maximale atteinte est notée. La
contrainte de rupture est alors calculée en divisant la charge de rupture par la
section brute de ’élément (longueur x largeur). Le tableau 5-5 donne les valeurs
moyennes de la résistance a la compression de la brique standard de Templeuve
et celle du 1 essai industriel.

Tableau 5-5
Valeurs moyennes de la résistance a la compression en MPa
Produit Brique standard Brlq.u.e du 1'
de Templeuve essai industriel
Résistance moyenne a la compression 22 36

La résistance a la compression des briques du 1% essai industriel est
supérieure a celle de la brique standard de Templeuve. Un gain de résistance a la
compression de 63.6 % a été obtenu. En effet, la substitution du sable de
Templeuve par le sédiment traité rend la granulométrie du mélange plus fine ce
qui a engendré un retrait plus important par rapport a celui de la brique
standard de Templeuve (cf. tableau 5-4). Ceci donne une brique plus dense et
moins poreuse et par conséquent plus résistante. Par ailleurs, la fraction > 30 um
dans le sable de Templeuve est inférieure a celle dans le sédiment traité
(composé majoritairement du quartz), ce qui affaiblie les propriétés mécaniques
de la brique. En référence a la norme francaise NF P 13-304 qui établit 4
catégories de résistance, les briques produites se classent dans la catégorie
BP300 dont les critéres sont une résistance moyenne supérieure a 30 MPa et une
résistance minimale supérieure a 24 MPa. La norme européenne ne fixe pas de
catégories de brique selon la résistance moyenne, mais elle fixe deux niveaux de
confiance d’atteindre la résistance moyenne déclarée I et II. Pour le niveau II
aucun indice de confiance n’est fourni tandis que le niveau I correspond a une
probabilité de 5% de ne pas atteindre la résistance moyenne déclarée. Les briques
produites se classent en catégorie I avec une résistance caractéristique
(correspondant a 5%) de 32.3 MPa.

V.2.2.4. Résistance au gel (Norme NF P 13-304)

L’essal a été effectué sur 10 briques entieres. Il consiste a faire subir a des
éléments de maconnerie 25 cycles de gel-dégel et d'observer les éventuelles
altérations apparaissant et les pertes de matiére concomitantes. Aprés un
séchage complet et pesée initiale, les éléments testés sont immergés dans l'eau
pendant 48 heures puis placés pendant 4 heures sur une plaque métallique
refroidie a -15°C en reposant sur leur grande face apparente. Apres 4 heures de
retour a 20°C ils sont immergés dans 'eau pendant 15 heures. Pour déterminer
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la résistance limite de nos briques (du 1* essai industriel), l'opération gel - dégel
a été répétée 50 fois. A l'issue de ces opérations, les éprouvettes sont rincées a
I'eau sous pression controlée et séchées jusqu’a masse constante. Apreés une pesée
finale, les briques sont examinées pour relever d'éventuelles altérations et la
perte de masse subie est calculée. Le tableau 5-6 présente les pertes de masse des
éléments testés et les observations notées a I'issue de ce test.

Les pertes de masse pour tous les éléments testés et exposés a 50 cycles de
gel-dégel, sont inférieures a 1 % (la limite donnée par la norme francaise [NF
P13-304] apreés 25 cycles). De plus, ni exfoliation, ni fissuration, ni feuilletage, ni
écaillage n’ont été observés sur tous les échantillons examinés.

Pour mieux comprendre le comportement de la brique aux cycles de gel-dégel,
1l faut des tests supplémentaires comme la porosité mercure qui permet de
mesurer les tailles et la distribution des tailles des pores car ces deux parametres
influencent directement la résistance de la brique au gel-dégel.

Tableau 5-6
Perte de masse (%) des échantillons de brique suite a 50 cycles de gel-dégel

Elément | Altérations observées | Perte de masse (%) Observation
1 Néant 0.4
2 Néant 0.3
3 Néant 0.4
4 Néant 0.3
5 Néant 0.4 “Cratére (1-2 mm)
6 Néant 0.4
7 Néant 0.4
8 Néant 0.4 “Cratére (1-2 mm)
9 Néant 0.3
10 Néant 0.3

* cratere du a ’éclatement produit au démarrage de l'essai suite a 'hydratation
de la chaux (changement de volume, cf. IV.2.2.1).

V.2.2.5. Tests de lixiviation

V.2.2.5.1. Norme frangaise (XP X 31-210 Mai 1998)

Le tableau 5-7 montre les résultats de lixiviation réalisée sur des échantillons
de chaque mélange selon la norme francaise. Les échantillons de brique ont été
concassé, tamisés (< 4mm) et lixiviés pendant 24 heures avec de l'eau
déminéralisée. Les lixiviats sont en suite récupérés et analysés en ICP.

On note que le pH des briques du 1* essai industriel est supérieur a celui des
briques standards de Templeuve. Cela est du a la transformation de calcite
(CaCOs) présente dans les sédiments calcinés en oxyde de calcium (CaO).

Les résultats montrent que les concentrations des métaux lourds (Cd, Cu, Ni,
Pb, Zn), dans les briques du 1% essai industriel sont au-dessous des limites
données par la directive décharge. Les quantités de métaux lourds lixiviés par les
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briques sont inférieures a celles des sédiments traités. Ceci peut étre expliqué
par le fait que les métaux lourds ont été soit immobilisés dans la phase vitreuse
soit transformés en forme d’oxydes moins soluble pendant la cuisson de la brique.

Tableau 5-7
Test de lixiviation réalisé sur des échantillons de brique selon la norme francgaise
en mg/kg de la masse seche

Valeurs limites Valeurs limites applicables
Brique Brique du Sédiment applicables aux aux déchets admﬁgsibles
) standard de  1° essai fluvial ~ déchets admissibles )
Elément . . " . dans les décharges pour
Templeuve  industriel traité  dans les décharges 3
- — _ R . déchets non dangereux
pH=7.6 pH=8.9 pH=11.4 pour déchets inertes L/S=10 (I/kg)
L/S=10 (I/kg) 9
Cd <0.02 <0.02 <0.01 0.04 1
Cu <0.03 <0.03 <0.1 2 50
Zn 0.177 0.053 0.18 4 50
Ni <0.07 <0.07 <0.08 0.4 10
Pb <02 <0.2 <0.2 0.5 10

V.2.2.5.2 TCLP [Toxicity Characteristic Leaching Procedure: TCLP]

Le tableau 5-8 montre les résultats de TCLP effectuée sur différents
échantillons de brique du 1° essai industriel et celle de Templeuve. Les
échantillons de brique ont été broyés et tamisé sur un tamis de 1 mm.

Les quantités des métaux lourds extraites par la solution acide sont plus
importantes que celles obtenues par la lixiviation a 'eau déminéralisée, mais
elles sont toujours au-dessous des limites de la TCLP. Nous pouvons également
noter que les quantités de métaux lixiviés de la brique cuite sont inférieures aux
celles des sédiments traités, confirmant que la cuisson a mené a une meilleur
stabilisation des métaux lourds. Les résultats dans les tableaux 5-7 et 5-8
montrent que la brique produite a base des sédiments traités peut étre considérée
comme inerte pour la mise en décharge.

Tableau 5-8
Valeurs de TCLP en mg/kg de la masse seche

Brique standard  Brique du 1¢ Sédiment Limite de
Elément de Templeuve essaiindustriel fluvial traité TCLP
pH =4.97 pH =4.92 pH =4.65

Cd <0.04 <0.04 0.31 1.0

Cu 0.2 0.1 0.76 15

Zn 3.3 3.7 13.8 25.0

Ni 0.67 <0.14 0.9 -

Pb <0.4 <0.4 1.65 5.0

V.2.3. Présence des particules et des taches blanches sur le produit final

A la sortie du four tunnel, des taches blanches ont été observées a la surface
de la plupart des briques produites (15000 briques perforées) (cf. photo 5-3).
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Taches blanches

Particules blanches

Photo 5-3 : Présence des taches blanches sur la surface des briques cuites

Pour étudier la nature de ces taches, on a eu recourt au microscope
électronique a balayage (MEB). L’observation au MEB indique la présence de
gypse (CaS0,2H,0) et des traces de barytine (sulfate de baryum BaSO,) (cf.
Annexe C). Ceci est lié a la présence marquée de calcite dans le matériau traité
(cf. photo 5-4). En effet quand les grains de calcaire présents dans le sédiment
traité sont suffisamment gros (> 1.5 mm) ils ne peuvent pas s’associer aux autres
silicates pour former des silicates d’alumine complexes (cf. IV.3.2) et restent au
sein de la brique. A hautes températures (autour de 800°C) la calcite se
transforme en chaux vive qui se combine avec le dioxyde de soufre [Tourneret et
al,. 1999].

Cette réaction dépend des conditions de cuisson et de l'atmosphere a
I'intérieur du four tunnel [Wriedt, 1973].

La présence des particules de calcaire et des taches blanches sur la surface
est inesthétique pour les briques apparentes et tuiles. En revanche, pour les
briques de structure cette présence n’est pas génante car elle n’affecte pas leurs
propriétés physiques et mécaniques.

Photo 5-4 : Présence de la calcite dans le sédiment traité

V.3. Deuxiéme essai industriel (27 % de sédiment traité)

Les résultats du 1° essai industriel ont montré que I'introduction de 15 % de
sédiment traité dans le mélange n’a engendré aucune anomalie au niveau du
produit final et du processus de fabrication de briques. Le seul inconvénient était
la présence des taches et des particules blanches sur la surface des briques et le
retrait qui était plus important que celui de la brique standard de Templeuve.
C’est dans ce contexte qu'un double essai a été envisagé dans le but d’introduire
dans le mélange une quantité plus importante de sédiment que celle du premier
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essal, d’éviter les taches blanches sur la surface des briques et de diminuer le
retrait du produit final.

Ainsi deux mélanges (A et B) ont été préparés, ot 27 % de sédiment traité ont
été incorporé. La différence entre eux réside dans la granulométrie du sédiment
utilisé car il est fort probable que la présence des particules blanches sur la
surface des briques est liée a la distribution granulométrique (tailles des
particules) de ce dernier. Afin de diminuer le retrait a la cuisson, la moitié de
sable de Templeuve a été réintroduite dans le mélange. La figure 5-5 donne la
distribution granulométrique du sédiment utilisé dans chaque mélange.
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Fig.5-5 : Distribution granulométrique de sédiment traité utilisé dans les deux
mélanges (A et B) du Z° essai industriel

On note que la granulométrie du sédiment du mélange A est plus fine que
celle du mélange B. En utilisant le systéeme de coordonnés triangulaires donné
dans le chapitre II, le sédiment du mélange A est classifié comme silt (limon)
sableux tandis que celui du mélange B est considéré comme sable limoneux.

V.3.1. Matériaux et méthodes

La préparation de la pate, le séchage et la cuisson des briques ont été réalisés
de la méme maniere que pour le 1 essai industriel. Pour le mélange A, aucun
changement de processus de fabrication n’a été effectué et aucun probleme n’a été
signalé pendant la production des briques. En revanche, le mélange B a demandé
plus d’eau au niveau de broyeur pour arriver au méme état plastique que celui de
la brique standard de Templeuve car la plasticité du mélange est influencée par
la fraction < 2 um (cf. tableau 4-13).

A la sortie du four tunnel, des taches blanches ont été observées a la surface
de la plupart des briques du mélange B. en revanche, aucune tache n’a été
détectée sur les briques du mélange A (cf. photo 5-5). Cela rejoint les résultats
obtenus au laboratoire (cf. IV.3) et indique que la granulométrie du sédiment joue
un réle important dans la formation de ces taches.
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() (b)

Photo 5-5 : Présence des taches blanches sur les briques du mélange B - a) avant
cuisson ; b) apreés cuisson

V.3.2. Tests de qualification des briques produites a I’échelle industrielle et
contenant 27% de sédiment traité

V.3.2.1. Retrait

Le tableau 5-9 donne le retrait des briques de deux mélanges (A et B). On
note que le retrait du mélange A est supérieur a celui du mélange B. Cela est du
a leurs distributions granulométriques. Le mélange A, ayant une granulométrie
plus fine, fritte mieux que B, ce qui engendre un retrait plus important. On note
également que les valeurs du retrait des deux mélanges sont inférieures a celle
du 1° essai industriel (cf. tableau 5-4). Cela est expliqué par la présence du sable
de Templeuve (15 %) dans le 2° essai industriel ce qui rend la granulométrie plus
grossiere que celle du 1° essai, ou le sable de Templeuve a été substitué par le
sédiment traité. Par conséquent le retrait est moins important.

Tableau 5-9
Résultats du test de retrait du £° essai industriel

Produit % Retrait aprés cuisson
Brique du mélange A 8.9
Brique du mélange B 7.6

V.3.2.2. Porosité et absorption d’eau

Le test de porosité et d’absorption d’eau ont été effectués sur cinq briques
selon la procédure décrite en I1.3.2. Les figures 5-6 et 5-7 présentent les résultats
de ces deux tests. Ils montrent que les briques du mélange B sont plus poreuses
que celles du mélange A. Cela est lié d’'un coté a la granulométrie du mélange et
de Tautre c6té a la présence des grains de calcite (> 1.5 mm) dans le mélange B.
En effet, le mélange A, ayant une granulométrie plus fine que celle du mélange
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B, fritte mieux que ce dernier, ce qui résulte en une diminution de la porosité
proportionnelle & la taille des particules. Les grains de calcite (> 1.5 mm)
présents dans le mélange B engendre une diminution de la porosité (cf. IV.2.2.1).
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Le coefficient d’absorption des briques du mélange A est inférieur a celui du
mélange B. Cela rejoint les résultats de porosité car ces deux parametres sont
étroitement liés. Le coefficient d’absorption d’eau du mélange B est supérieur a
10 % (valeur limite).

V.3.2.3. Résistance a la compression (Norme NF EN 772-1)

Les valeurs moyennes de la résistance a la compression (test effectué sur
6 briques) de chaque mélange sont données dans le tableau 5-10.

Tableau 5-10
Valeurs moyennes de la résistance a la compression en MPa

Produit Mélange A Mélange B
Résistance a la compression 31.6 23

La résistance a la compression des briques du mélange A est supérieure a
celle du mélange B, ou un gain de résistance a la compression de 37 % a été
obtenu. L’utilisation des sédiments fins rend la granulométrie du mélange plus
fine ce qui donne une brique plus dense et moins poreuse et par conséquent plus
résistante. Par ailleurs, la fraction > 30 um dans le sédiment B (= 10 %) est
inférieure A celle dans le sédiment A (= 45 %) (cf. fig. 5-4), ce qui affaiblie les
propriétés mécaniques de la brique. La résistance des briques du mélange A est
supérieure a celle de la brique standard de la BAN (22 MPa). Cela est da a la
présence des particules fines (< 30 pm) du quartz dans le sédiment A. Comme
pour le 1 essai, les briques produites durant le 2°™ essai se classent (selon la
norme francaise) dans la catégorie BP300.
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V.3.2.4. Résistance au gel (Norme NF P 13-304)

L’essai a été effectué sur 10 briques entieres de chaque mélange. Les tableaux
5-11 et 5-12 présentent les pertes de masse des éléments testés et les
observations notées a 'issue de ce test.

Tableau 5-11
Perte de masse (%) des échantillons de brique du mélange A suite a 40 cycles de
gel-dégel

Elément | Altérations observées Perte de masse (%) Observation
1 Néant 0.4
2 Néant 0.4 i
3 Néant 0.4 orésamion sar
4 Neéant 0.4 certaines faces
5 Néant 0.5 avant l'essai ne
6 Néant 0.4 se sont pas
7 Néant 0.4 ouvertes
8 Néant 0.4 d’avanta?ge au
9 Néant 0.5 cours de l'essai
10 Néant 0.3

Tableau 5-12
Perte de masse (%) des échantillons de brique du mélange B suite a 40 cycles de
gel-dégel

Elément Altérations observées Perte de masse (%) Observation
1 Néant 0.4
2 Néant 0.5 Les fissures
3 Néant 0.4 présentes sur
4 Néant 0.3 certaines faces
5 Néant 0.4 avant l'essai ne
6 Néant 0.4 se sont pas
7 Néant 0.5 ouvertes
8 Néant 0.3 d'avantage au
9 Néant 0.3 cours de I'essail
10 Néant 0.3

Les pertes de masse pour tous les éléments testés et exposés a 40 cycles de
gel-dégel, sont inférieures a 1 % (la limite donnée par la norme francaise [NF
P13-304] apreés 25 cycles). De plus, ni exfoliation, ni fissuration, ni feuilletage, ni
écaillage n’ont été observés sur tous les échantillons examinés.
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V.3.2.5. TCLP [Toxicity Characteristic Leaching Procedure: TCLP]
Le tableau 5-13 montre les résultats de TCLP effectuée sur des échantillons

de brique des deux mélanges (A et B).

Tableau 5-13
Valeurs de TCLP en mg/kg de la masse seche

. . . Limite de
Elément Mélange A Mélange B TCLP

Cd 0.1 0.09 1.0

Cu 1.6 0.28 15

Zn 8.57 8.85 25.0

Ni 1.25 0.28 -

Pb - - 5.0

V.4. Conclusion sur les essais industriels

Dans le 1* essai 15 % de sédiment traité ont été introduits dans le mélange
en substituant au sable de Templeuve utilisé comme dégraissant a la BdN.
Approximativement 15000 briques perforées ont été produites (I'équivalent d’une
maison moyenne) sans aucun changement au niveau de processus de fabrication.
Ces briques sont plus résistantes, moins poreuses que les briques standards
produites a 'usine de Templeuve. Un gain de résistance a la compression de 63.6
% a été obtenu par rapport a la brique standard de Templeuve. En revanche, le
retrait des briques a base des sédiments traités est supérieur a celui de la brique
standard de Templeuve. Les essais de lixiviation et en particulier la TCLP
montrent que les métaux lourds sont bien fixés dans la matrice solide de la
brique et cette derniere peut étre considérée comme inerte. Par ailleurs, des
grains de calcaire et des taches blanches ont été observés sur la surface de la
plupart des briques. Ceci est 1ié a la présence de calcite dans le matériau traité et
a la granulométrie du mélange.

Le 2° essai industriel a été réalisé pour répondre a deux objectifs.
Premieérement, introduire une quantité plus importante de sédiment traité que
celle du premier essai. Deuxiemement, éviter les taches blanches sur la surface
des briques et de diminuer le retrait du produit final. C’est dans ce contexte que
deux mélanges (A et B) ont été préparés, ot 27 % de sédiment de granulométries
différentes (fine et grossiére) ont été utilisées. Ainsi, la quantité du sédiment
traité a été augmentée de 12% par rapport au 1* essai. Pour le mélange A, aucun
probléeme n’a été signalé pendant la production des briques. En revanche, le
mélange B a demandé plus d’eau au niveau de broyeur pour arriver au méme
état plastique que celui de la brique standard de Templeuve. Aucune tache n’a
été observée sur la surface des briques du mélange A (sédiment fin), alors que des
grains de calcaire et des taches blanches ont été observés sur la surface des
briques du mélange B (sédiment grossier). Cela montre que la présence de ces
taches est liée a la granulométrie du sédiment introduit dans le mélange. Les
briques du mélange A sont plus résistantes et moins poreuses que celles du
mélange B et possedent un coefficient d’absorption d’eau inférieur a 10 %. Leur
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résistance moyenne a la compression (31.6 MPa) est supérieure a celle de la
brique standard de Templeuve (22 MPa). Un gain de 44 % a été obtenu par
rapport a la brique de la BAN. En revanche le retrait des briques du mélange A
(8.9 %) est supérieur a celui de la brique standard (autour de 8 %). Les analyses
environnementales, notamment la TCLP montrent que les métaux lourds sont
bien fixés dans la matrice solide de la brique et par conséquent les briques
produites durant le 2° essai industriel peuvent étre considérées comme inertes.

Nous pouvons conclure que les briques produites industriellement contenant
des sédiments traités possedent des propriétés physiques, mécaniques, et
chimiques tres satisfaisantes. Elles sont supérieures aux exigences préconisées
dans les normes existantes ce qui autorise leur utilisation dans le domaine de la
construction.
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L’accumulation des sédiments en couches successives conduit a I'envasement
des cours d'eau. Une grande quantité de ces sédiments est contaminée par des
polluants organiques et inorganiques. Leur gestion souléve donc des défis
technologiques, économiques et environnementaux de plus en plus importants.
De nombreuses études se sont donc intéressées a la mise au point de procédés de
traitement efficaces et peu colUteux, mais la plus part de ces procédés est
rarement utilisée pour des raisons financieres. Cest dans ce contexte que
I'entreprise Solvay a mis au point le procédé Novosol® de traitement des
sédiments de dragage contaminés.

L’objectif de cette these était d’évaluer la faisabilité de la valorisation des
sédiments fluviaux pollués, apres inertage par ce procédé, dans les matériaux en
terre cuite et plus précisément dans la brique.

Les sédiments utilisés dans cette étude proviennent de la région du Nord. Ils
ont été prélevés dans le canal de La Marque au bord du quel une ancienne usine
métallurgique est construite, ce qui explique leurs fortes teneurs en métaux
lourds. S’agissant d’'un matériau nouveau, il était nécessaire de commencer par
une étude approfondie des caractéristiques particulieres des sédiments traités.

L’analyse granulométrique par voie humide des sédiments traités a permis de
les classer dans la catégorie des sables limoneux.

L’étude minéralogique a montré la présence majoritaire de quartz et a
indique également une présence marquée de calcite, de feldspath, de mica,
d’hématite et d’anhydrite (CaSO,). La présence d’anhydrite et d’hématite dans le
sédiment traité est due a une dissolution des minéraux présents dans le matériau
brut. La fraction argileuse, dont la composition est assez variable d'un sédiment a
lautre, tend a sThomogénéiser lors du traitement. La phase majoritaire devient
I'illite. Des essais d’équivalent de sable et au bleu de méthyléne confirment ces
résultats.

Le traitement thermique engendre donc une homogénéisation de la fraction
argileuse et élimine au méme temps la matiére organique (dont la teneur est trés
variable d’un sédiment a l'autre) ce qui procure un bénéfice pour la valorisation.
En effet, 'homogénéisation de la fraction argileuse la rend constante ce qui
facilite la valorisation du matériau traité. D’autre part la destruction de la
matiére organique permet d’éviter la présence du coeur noir et des fissures au
sein du produit final.

Les observations visuelles et binoculaires montrent que les grains composant
le sédiment traité sont généralement anguleux. Ils sont composés principalement
d'agglomérats de grains plus petits de faible cohésion ce qui leur donne une
porosité intra granulaire tres élevée. Cette géométrie est due au processus de
traitement. L’observation au microscope électronique a balayage montre une
morphologie comparable a celle de l'observation visuelle et binoculaire. Cette
structure poreuse leur donne une nature absorbante qui influence la quantité
d’eau de faconnage pendant la préparation de la pate de brique.

La masse volumique absolue (2.66 g.cm™) est comparable a celle de calcite (2.6
-2.8 g.cm™) ou de quartz (2.6 g.cm™). Cela rejoint les analyses DRX qui ont montré
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que le sédiment traité est composé majoritairement de quartz avec une présence
marquée de calcite et d’hématite.

L’étude expérimentale réalisée au laboratoire a consisté a évaluer la
faisabilité pratique de la mise en ceuvre et a étudier le comportement des
sédiments traités dans la brique cuite en fonction de la quantité des sédiments
dans le mélange et d’en évaluer un optimum de substitution. L’influence de
divers parametres de formulation tels que le taux de substitution, la
granulométrie de celle-ci, la température de cuisson a été évaluée.

L'indice de plasticité est inversement proportionnel a la quantité de
sédiments introduite dans le mélange. L’ajout de 25% de sédiments calcinés
diminue la plasticité du mélange de 7.3% par rapport au mélange standard de
I'usine de Templeuve, alors que I'ajout de 35% et 45% de sédiments fait baisser
I'indice de plasticité de 32.6% et 42.4% respectivement. Ainsi l'ajout des
sédiments traités affaiblie les propriétés plastiques du mélange et diminue ainsi
sa cohésion.

La porosité, 'absorption d’eau et la masse volumique sont largement
dépendantes du taux de substitution et de la granulométrie de sédiment traité.
La porosité varie ainsi de 20.1% a 24.8%, le coefficient d’absorption d’eau de
10.47% a 14.02% et la masse volumique de 1.92 a4 1.77 g.cm-® pour les 25% et 45%
de taux de substitution.

L’étude des performances mécaniques a montré que la résistance a la
compression est influencée par la quantité de sédiment incorporée dans la brique.
Elle varie ainsi de 42.23 a 25.58 MPa pour 25% et 45% de substitution.

Le passage a l’échelle industrielle a exigé une compréhension globale du
comportement de ce nouveau matériau vis-a-vis du processus de fabrication car
Pobjectif était de pouvoir I'introduire dans la production des briques sans aucune
modification importante et colUteuse du procédé de fabrication. En effet, la
préparation de la pate est une phase cruciale dans le processus de production des
briques et des tuiles. La nature absorbante du sédiment traité, son comportement
non plastique et la difficulté d’estimer la quantité d’eau libre influencent
largement la phase de préparation de la pate. C’est dans ce contexte qu'un essai
préliminaire a été réalisé avant de lancer les deux essais industriels qu'on a
réalisé a I'usine de Templeuve.

Dans le 1* essai, 15 % de sédiment traité ont été introduits dans le mélange
en substituant au sable de Templeuve utilisé comme dégraissant a la BdN.
Approximativement 15000 briques perforées (22x22) ont été produites. Les
briques produites sont plus résistantes, moins poreuses que celles de I'usine de
Templeuve. Un gain de résistance a la compression de 63.6 % a été obtenu par
rapport a la brique standard de Templeuve. En revanche, le retrait des briques a
base des sédiments traités est supérieur a celui de la brique standard de
Templeuve. Des grains de calcaire et des taches blanches ont été observés sur la
surface de la plupart des briques dues a la présence de calcite dans le matériau
traité et a la granulométrie du sédiment traité.

Le 2° essai industriel était un double essai dont le but était d'introduire une
quantité plus importante de sédiment traité que celle du premier essai, d’éviter
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les taches blanches sur la surface des briques et de diminuer le retrait du produit
final. Pour cela deux mélanges (A et B) ont été préparés, ot 27 % de sédiment de
granulométries différentes (fine et grossiére) ont été utilisées. Aucune tache n’a
été observée sur la surface des briques du mélange A (sédiment fin), alors que des
grains de calcaire et des taches blanches ont été observés sur la surface des
briques du mélange B (sédiment grossier). Cela montre que la granulométrie du
sédiment introduit dans le mélange est un parametre important qui influence les
propriétés du produit final. Les briques du mélange A sont plus résistantes et
moins poreuses que celles du mélange B et possedent un coefficient d’absorption
d’eau inférieur a 10 %. Leur résistance moyenne a la compression (31.6 MPa) est
supérieure a celle de la brique standard de Templeuve (22 MPa). Un gain de 44 %
a été obtenu par rapport a la brique de la BAN. En revanche le retrait des briques
du mélange A (8.9 %) est supérieur a celui de la brique standard (autour de 8 %).
Elles ont également une résistance au gel tres importante. Les pertes de masse
pour les deux types de brique (A et B), aprés 40 cycles de gel-dégel, sont
inférieures a 1% (la limite donnée par la norme francaise [NF P13-304] aprés 25
cycles). L'utilisation de sédiment traité réduit 'apparition des microfissures au
sein de la brique suite a sa faible perte au feu (2.8%) par rapport a celle de
I'argile naturelle (6.5%) ce qui augmente leur résistance au gel.

La phase industrielle a également montré les difficultés rencontrées pendant
le processus de fabrication et les incertitudes sur certains parametres. Parmi
ceux-ci, on citera l'estimation de la quantité d’eau du mélange et ’'homogénéité
du mélange. En effet les sédiments dans le mélange ne sont pas repartis dune
facon assez homogéne car l'extrusion en voie semi-humide (procédé de mise en
forme le plus courant aux briqueteries) ne permet pas davoir une telle
répartition. L’homogénéisation peut étre améliorée en modifiant la facon dont les
sédiments traités, le sable et l'argile sont mélangés. Cela n’a pas été envisagé
pendant les deux essais industriels car cette opération demande une étape
supplémentaire.

Il faut toutefois souligner que certains essais sont encore nécessaires a la
compréhension des mécanismes observés comme la porosité au mercure qui
permet d’avoir une idée globale sur la distribution des tailles des pores et de
mieux comprendre le comportement de la brique vis-a vis des cycles de gel-dégel.

Finalement, on peut conclure que les briques produites possedent des
propriétés physiques, mécaniques, et chimiques treés satisfaisantes vis-a-vis des
exigences données dans les normes existantes ce qui permet I'utilisation de ces
briques dans le domaine de la construction comme briques de fagade ou de
construction.
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Annexe A

Surface des pores m2/g

35

30

25

20

15

10

+o

—— Sédiment traité - Incremental pore surface
—-—FO0 - Incremental pore surface

-—F25 - Incremental pore surface

—— F35 - Incremental pore surface H
-— F45 - Incremental pore surface

-+— Sédiment traité - Cumulative pore surface

-+~ F0 - Cumulative pore surface
-~ F25 - Cumulative pore surface m
-~ F35 - Cumulative pore surface

-+ F45 - Cumulative pore surface m

AR R e —

10 100

1000 10000

Pore diamétre (A°)

Fig. A-1: Influence de sédiment traité sur la surface des micropores
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Fig. A-2 : Influence de sédiment traité sur le volume des micropores
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Annexe B

Le phénoméne de frittage

Le frittage correspond a la consolidation thermique dun matériau
pulvérulent sans fusion d’au moins I'un de ces constituants. Au cours du cycle
thermique, la microstructure se met en place, par transport de matiere entre les
grains, afin de minimiser les excés d’énergies d'interface, se qui s’accompagne
généralement d’'une diminution de la porosité. Cette derniere se manifeste de
facon macroscopique par un retrait par rapport a la piéce « crue». [German,
1996; Bernache-Assollant, 1993].

Les premiers travaux théorique sur le frittage ont été développés a 1’échelle
du grains par Frenkel [Frenkel, 1945], Kuczincky [Kuczincky, 1949], Kingery
[Kingery et al, 1955] et Coble [Coble, 1961]. Dun point de vue
thermodynamique, ’énergie de surface, E, s’écrit en fonction de la tension de

surface solide/vapeur (/,,) de la tension de surface solide/solide (/) et de leurs
aires respectives A, et A

E - Asv'y sV * Ass'y s (Bl)

Prenons le cas simple d'un systeme de disques arrangés sur un réseau carreé,
ou la tension de surface solide/solide est plus faible que la tension de surface
solide/vapeur. Sur I'état initial (cru), les aires des interfaces solide/solide (joints
de grains dans le cas d'une céramique) sont trés faibles alors que les surfaces
solide/vapeur sont considérables (fig. B-1). Sous l'action de la température, la
matiere peut se déplacer. La taille des interfaces solide/solide augmente et les
surfaces solide/vapeur diminuent. La diminution d’énergie induite par la
diminution des surfaces solide/vapeur étant plus importante que 'augmentation
de I'énergie solide/solide, I'énergie de surface totale, E, diminue. L’état final
stable est atteint lorsque I’énergie de surface est minimisée.
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Température

i

Fig. B-1: Au cours du frittage les surfaces solide/solide augmentent et les
surfaces solide/vapeur diminuent afin de minimiser l'énergie de surface du
systeme

La premiére étape du frittage au cours de laquelle les ponts entre grains se
forment est modélisée par la soudure de deux grains sphériques de méme taille.
L’apparition des premiers contacts entre les grains peut étre due a des forces de
type électrostatique ou a des liaisons chimiques entre les especes superficielles
(élimination d’eau entre les grains). Le tore ainsi formé comporte deux rayons de
courbure : le premier x est positif, le second p est négatif (fig.B-2).

Plusieurs mécanismes peuvent étre employés pour expliquer la formation des
ponts. Ces mécanismes sont basés sur la différence de 1'énergie libre entre le
secteur de pont et la surface de la particule. La pression a I'intérieur de la phase
solide P, est donnée par la relation suivante :

P=P + Y (B.2)
r

ou P, est la pression dans le solide quand r — « (cas d’'un plan) et qui est égale a

la pression de vapeur; ys est la tension superficielle solide-gaz.

La présence de ces différents rayons de courbure induit des gradients de
contrainte dans le solide. Ces gradients vont conduire a la diffusion de matiere
vers la surface extérieure du pont qui est en tension et qui possede la plus faible
tension de vapeur (lois de la diffusion de Fick).
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Fig. B-2 : Formation du pont, entre deux grains sphériques de méme taille, par
diffusion de la matiére

Dans la phase solide, deux chemins de diffusion sont envisageables : le flux
peut étre concentré a la surface des grains (diffusion superficielle) ou se propager
par l'intérieur des grains (diffusion en volume). Ces deux mécanismes expliquent
le phénomeéne du retrait et le comblement de porosité. En effet, lorsque les
atomes proviennent de la surface des grains, le pont grandit sans évolution de la
distance entre les grains. Le développement du joint de grains conduit alors a
une consolidation de la piéce sans retrait important (la diminution des
dimensions extérieures due a la sublimation des surfaces est négligeable). Par
contre, si les atomes proviennent du centre du joint de grains, le maintien de la
cohérence de la piece nécessite un rapprochement des deux grains. En appelant
2h le rapprochement des centres, le rapprochement relatif vaut A/r. Pour un
comprimé, le retrait relatif linéaire est mesuré par AL /L, si on appelle Ly la
longueur initiale du barreau et AL le retrait absolu. A ce retrait linéaire
correspond un retrait volumique relatif AV/Vi.

En supposant que la cinétique de croissance du pont dépend seulement de la
diffusion de matiére, la vitesse d’élaboration du pont peut étre déterminée en
utilisant la premiere loi de Fick qui donne la densité de flux de matiere pénétrant
dans le pont, lorsqu’il existe un gradient de la contrainte o entre deux parties
d’'un systéme [Kingery et al., 1955] :

040y *D° 20"
X Aa b (B.3)

t H kTt*
ol y est 'énergie de surface, a’ est le volume atomique du solide, D" le coefficient

de diffusion.
L’influence de la température est mise en évidence par la relation suivante :

X 0 H- E HDI/S
hid 5 _ v
tD T HexpD prall (B.4)

ou FE, est I'énergie d’activation du mécanisme de diffusion considéré.
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Annexe C

MAG:40 x HV:20.0 kV WD: 105 mm

Photo C-1 : Présence des taches blanches a la surface des briques

cps/eV

5 @ al [Si Ca
11
La
4]
3]
2]
k UL....M -
D:"'—.'—'—'—v—'—'—u—-—v—'—'—'—'—v—'—'—v—v—h—v—v—v— ==
T T T T T
1 2 3 4 g 3 7 g

ke

Fig. C-1 : Spectre de I'objet 1 (gypse)
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Fig. C-2 : Spectre de I'objet 3 (barytine)
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Fig. C-3 : Cartographie (MEB) de la zone autour du grain de calcaire
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