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Dans un contexte de préservation du patrimoine historique Marocain, de développement 

durable et de respect de l’environnement, la recherche de nouveaux matériaux écologiques et 

économiques, en remplacement aux matériaux conventionnels de construction est d’une 

importance cruciale. Au cours du 20ème siècle plusieurs travaux ont mis en évidence les 

avantages multiples des matériaux géopolymères, en effet leur préparation permet la réduction 

des émissions de CO2, leurs propriétés d’usage permettent leur application dans différents 

domaines dont la construction, la dépollution des eaux ou bien dans l’encapsulation de déchets 

radioactifs. Ces matériaux résultent de l’activation alcaline d’une source aluminosilicate par 

une solution basique du silicate de métal alcalin. La source aluminosilicate peut être soit du 

métakaolin pur et réactif en milieu basique ou bien d’autres sources beaucoup moins onéreuses 

et abondantes comme les argiles naturelles. 

Cette possibilité d’utiliser des argiles naturelles dans la synthèse des géopolymères peut être 

très avantageuse dans le domaine de conservation du patrimoine historique, cela ouvre 

l’opportunité de sauvegarder l’authenticité des monuments, et d’assurer la compatibilité de ce 

matériau de restauration avec les matériaux originaux. Au Maroc, la ville de Fès est connue 

pour son ancienne médina, âgée de plus de 1200 ans et ses monuments qui ont été bâtis en 

utilisant des argiles et des sables calcaires locaux. De nos jours, ces argiles sont essentiellement 

utilisées dans la poterie traditionnelle et dans la fabrication de briques en terre cuite. Plus 

récemment, des utilisations plus innovantes de ces argiles ont vu le jour, notamment, dans 

l’adsorption des métaux lourds ou la fabrication de membranes de filtration à faible coût.  

Ce travail consiste en l’élaboration de liants géopolymères à base de trois argiles et deux 

sables Marocains, destinés à la restauration des anciens monuments. Ce revêtement de 

restauration devrait répondre aux critères de compatibilité avec l’ancien bâti tout en limitant le 

coût et l’impact écologique. 

Les formulations géopolymères à base d’argiles et de sables marocains présentant des 

propriétés rhéologiques, à savoir la viscosité et le temps de prise, adaptées à une application 

comme revêtement par projection ont été étudiées. Trois formulations géopolymères ont été 

projetés sur cinq types de substrats, caractérisés auparavant par des mesures de rugosité, de 

mouillabilité, de capillarité et de porosité afin de mieux comprendre les interactions à l’interface 

revêtement-substrat. Une étude de l’interface revêtement-substrat a été réalisée pour mettre en 

évidence la qualité de l’adhérence des formulations élaborées. 

Ce rapport est réparti en quatre chapitres. Le premier chapitre concerne une étude 

bibliographique sur les argiles, sur la synthèse de géopolymères et sur les matériaux de 
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restauration. Le deuxième chapitre énumère les matières premières, les solutions d’activation, 

les additifs utilisés ainsi que les protocoles expérimentaux et les techniques de caractérisations 

employées. Le troisième chapitre est une synthèse des différents travaux qui ont été effectués, 

englobant la caractérisation des matières premières marocaines, l’étude de la faisabilité des 

géopolymères à partir de ces matières premières et enfin l’application de ces formulations 

comme revêtement de restauration sur différents types de substrat. L’ensemble des différents 

travaux publiés (3 articles et 1 chapitre) sont regroupés dans le quatrième chapitre. 
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I. INTRODUCTION  

Actuellement de nombreux travaux portent sur la restauration des monuments anciens à 

partir d’éco matériaux. Ainsi, dans un contexte de développement durable, la recherche de 

revêtements à partir de matières premières locales, minérales, limitant ainsi l’impact sur 

l’environnement est un défi permanent. Pour y répondre, la première partie de ce chapitre est 

dédiée aux matières premières argileuses. Dans une seconde partie, une étude bibliographique 

se focalise sur les matériaux pour la restauration. Pour finir, une synthèse sur les géopolymères 

et leurs caractéristiques est proposée. 

II. MATIERES PREMIERES ARGILEUSES 

1. Définition d’un matériau argileux  

Les argiles sont des minéraux issus de l’altération de n’importe quel type de roches, qui se 

forment à la surface de la croute terrestre. Les roches argileuses se composent d’au moins 50 

% de minéraux silico-alumineux, la plupart du temps plusieurs minéraux non argileux viennent 

s’incorporer dans leur composition, tels que les sables siliceux, les carbonates ou bien les 

oxydes et les hydroxydes métalliques. Ces roches sont tendres et fragiles à l’état sec et sont 

plastiques en présence d’eau. 

La structure cristalline des argiles est constituée de deux entités de base qui sont les sites 

tétraédriques [T] d’atomes de silicium et les sites octaédriques [O] d’atomes d’aluminium. 

L’empilement d’un ou de plusieurs types de couches forme un feuillet. Les espaces entre les 

feuillets sont appelés espaces interfoliaires, occupés soit par des cations ou bien par des 

groupements hydroxyles qui compensent les charges négatives. Cette famille de minéraux est 

appelée phyllosilicates [1].  

La manière dont s’alternent les couches [T] et [O], définit le type de structure des feuillets 

[2]: 

 Structure de type T/O : cette structure est formée de feuillets, composés d’une 

couche octaédrique liée à une couche tétraédrique, l’épaisseur du feuillet est de 7 Å. 

Parmi les minéraux ayant cette structure, il peut être cité la kaolinite de formule 

Si2Al2O5(OH)4. 

 Structure de type T/O/T : ces minéraux contiennent une couche octaédrique 

comprise entre deux couches tétraédriques, les espaces interfoliaires sont occupés 



CHAPITRE I : Synthèse bibliographique 

9 

 

par des molécules d’eau et l’épaisseur du feuillet est de 10 Å. L’illite et la 

montmorillonite font parties des minéraux ayant cette structure. 

2. Argiles marocaines 

La géographie du Maroc est très variée en termes de reliefs du nord au sud comme le montre 

la carte géographique (Figure 1).   

 

Figure 1 : carte géographique du Maroc. 

Les régions du nord comprennent des chaines montagneuses allant du Rif jusqu’au Anti-

Atlas. L’extrême sud du territoire comporte le désert du Sahara [3]. Cette hétérogénéité des 

reliefs inclue une large diversité de ressources argileuses. Les minerais du nord sont composés 

d’un assemblage minéralogique composé d’argile, de quartz et de composés carbonatés [4]. Au 

centre, (Fès, Meknès et Safi) la proportion argileuse est plus importante,  tandis que celles du 

quartz et de calcite le sont moins [5]. Ces régions sont aussi caractérisés par la présence de 

marnes calcaires du miocène composées essentiellement d’illite, de kaolinite et de calcite dans 

la région de Fès [6]. Les différents types d’argile marocaine sont utilisés dans plusieurs 

domaines, du fait de leur fraction argileuse importante (kaolinite, illite). 

MAROC
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3. Données structurales et physicochimiques  

Les compositions minéralogiques des argiles marocaines selon les régions sont reportées 

sur la (Figure 2). Pour les zones situées au nord (Tanger et Tétouan), il est observé une 

proportion argileuse de 36 à 37 % et un taux de quartz variant entre 33 et 41 %. Cette quantité 

est plus élevée pour celles des régions sud. Pour celles du centre (Fès, Meknès), les 

pourcentages des différentes phases sont presque identiques [4]. Cette caractéristique est 

intéressante pour des applications variées puisqu’elles contiennent à la fois des argiles, des 

carbonates et du quartz. 

 

Figure 2 : composition minéralogique moyenne des argiles selon les carrières de chaque 

régions. Avec (■ : fraction argileuse, ■ : quartz, ■ : composés carbonatés, ■ : autres 

minéraux). 

En fonction de l’assemblage minéralogique, certaines argiles du nord sont utilisées dans la 

fabrication  des briques, ou bien dans la céramique traditionnelle [7].  Les argiles situées dans 

les régions de Fès, Meknès et Safi [8] sont utilisées dans des produits artisanaux traditionnels 

compte tenu de leur coloration. Au voisinage des carrières de calcaire et d’argile qui sont 

réparties sur plusieurs régions comme, Tanger, Meknès, Oujda ou bien Fès sont implantées de 

nombreuses cimenteries [9]. Par ailleurs, certaines argiles sont utilisées en cosmétique comme 

le Rhassoul [10].  

Y. Bentahar et al [11] ont mené une étude sur les argiles du nord marocain pour l’adsorption 

de l’arsénique et des colorants cationiques. Cette étude a montré que les argiles riches en oxyde 

de fer et d’aluminium présentent le taux d’adsorption le plus satisfaisant. Une autre étude menée 
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par H. Ouaddari [12] sur la synthèse des alcènes, a permis de démontrer les propriétés 

catalytiques des argiles de Fès et de Missour.  

Selon la région, les valeurs des tailles des particules d’argiles indiquent la présence 

simultanée de trois catégories : 

D50 < 2 µm pour la fraction argileuse. 

D50 compris entre 2 et 20 µm pour le limon.  

D50 > 20 µm pour le sable. 

La fraction de chaque catégorie ainsi que les valeurs de surface SBET varient d’une région à 

l’autre. Les valeurs de SBET sont comprises entre 25 et 35 m2/g (Figure 3) [13], [14] et [15]. 

 

Figure 3 : distribution moyenne des tailles des grains d’argiles selon les régions ((■ : Ø < 

2 µm, : ■ 2< Ø <20 µm, ■ : Ø > 20 µm) et (●) et valeurs de  SBET [13 ], [14 ]. 

III. LIANTS GEOPOLYMERES 

1. Définition 

Les géopolymères sont des matériaux consolidés à une température inférieure à 100°C, 

résultant de l’activation d’une source aluminosilicate par une solution alcaline, donnant un 

réseau tridimensionnel amorphe similaire aux polymères organiques [16].  

Une des première synthèses d’un matériau activé alcalinement dans la littérature remonte à 

1940, elle a été effectuée par Purdon [17], en utilisant un laitier de haut fourneau comme source 

aluminosilicate, auquel a été ajoutée de la soude. Cette expérience mène à la consolidation 

rapide de ce mélange réactionnel et à une dureté importante du matériau consolidé. En 1959 

Glukhovsky en Ukraine [18] [19], développa un ciment appelé « soil silicate concret » destiné 
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à la construction de bâtiments et utilisant le même principe que Purdon. En 1978 Davidovits 

introduit pour la première fois le terme géopolymère, désignant les matériaux consolidés à froid 

et résultant de l’activation alcaline d’une source aluminosilicate [20].  

La nomenclature proposée par J. Davidovits est inspirée de celle d’un polymère organique 

[21], elle se base sur le caractère amorphe et sur le type de coordinence des tétraèdres. Les 

oligomères qui constituent le réseau géopolymère sont appelés polysialates, leur formule 

empirique est M+n{(SiO2)z, AlO2}n, wH2O avec n correspond au degré de polymérisation, z au 

rapport molaire (Si/Al)), M+ au cation monovalent et w le degré d’hydratation.  

Le mécanisme de formation du réseau géopolymère n’est pas complétement élucidé, du fait 

de l’importante vitesse de réaction, rendant compliqué le suivi des différentes étapes. En 1950, 

Gluhovsky [22] a proposé un modèle de mécanisme, pour l’activation alcaline en trois étapes : 

(1) destruction-coagulation, (2) coagulation-condensation, (3) condensation-cristallisation. 

Plus récemment, Duxson et al [23] ont complété la théorie de Glukhovsky, en utilisant les 

connaissances acquises de la synthèse des zéolites. La (Figure 4) résume le mécanisme 

réactionnel proposé. 

 

Figure 4 : mécanisme de geopolymérisation proposé par Duxson et al. 

Etape 1

Etape 2

Etape 3

Etape 5

Etape 4
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La source aluminosilicate est dissoute par hydrolyse dans la solution d’activation, cette 

réaction entraine une consommation d’eau (étape 1). Les espèces libérées sont les aluminates 

et les silicates qui s’ajoutent aux espèces silicatées déjà présentes dans la solution d’activation, 

formant un mélange complexe (étape 2). La valeur de pH élevée de la solution permet une 

dissolution rapide de la phase aluminosilicate, engendrant la saturation du milieu et la 

condensation des espèces présentes pour former un gel constitué d’oligomères, cette réaction 

s’accompagne de la libération de l’eau consommée lors de la première étape (étape 3). Les 

oligomères formés, se réorganisent entre eux et polymérisent formant ainsi des polysialates 

(étapes 4 et 5). 

2. Matières premières et synthèse des géopolymères 

a. Solutions d’activation et métakaolin 

Les solutions alcalines de silicate sont obtenues par la solubilisation du sable siliceux pur 

dans des solutions fortement alcalines en autoclave ou par la fusion d’un mélange de silice 

amorphe et de carbonate de sodium ou de potassium [24] [25]. Les principales caractéristiques 

de ces solutions sont leur teneur en eau, le type de cation alcalin M+ (M+=Na+ ou K+) et le 

rapport molaire SiO2/M2O. Les solutions utilisées pour la synthèse des géopolymères ou des 

matériaux alcalinement activés, sont fortement alcalines avec des rapports SiO2/M2O 

relativement faibles de 0,5 à 0,8, favorisant la dissolution des sources aluminosilicates [26].  

Le métakaolin est largement utilisée dans la synthèse de géopolymères compte tenu de sa 

réactivité importante vis-à-vis des solutions d’activation [27]. Il est obtenu par 

déshydroxylation de la kaolinite pure par activation thermique à des températures supérieures 

à 550 °C [28]. 

b. Synthèse des géopolymères 

Il existe principalement deux voies de synthèse des géopolymères, une voie basique et 

l’autre acide [21]. La synthèse en milieu basique consiste à la dissolution de la source 

aluminosilicate dans une solution d’activation de silicate alcalin. La formation d’un gel 

composé d’espèces siliceuses et alumineuses par des réactions de polycondensation conduit à 

un réseau tridimensionnel amorphe caractéristique des géopolymères. La voie acide consiste à 

dissoudre la source aluminosilicate dans l’acide phosphorique et la formation du réseau 

géopolymère se fait par la création de liaisons Al-O-P [29]. 
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3. Impact de la formulation sur les réactions de polycondensation 

a. Source aluminosilicate 

La synthèse de matériaux géopolymères se base sur diverses sources aluminosilicates. Le 

métakaolin pur est le plus utilisé, il peut y avoir aussi d’autres matériaux moins onéreux et 

abondants tels que les argiles naturelles [30] et [31] et certains déchets industriels comme les 

cendres volantes et le laitier de haut fourneaux. Cependant ces sources aluminosilicates peuvent 

contenir des minéraux associés tel que le quartz, l’hématite, la calcite et la dolomite. Dans le 

cas où ces impuretés sont réactives en milieu alcalin, elles peuvent engendrer des réactions 

secondaires en parallèle à la réaction de geopolymérisation [32] conduisant à la formation de 

plusieurs réseaux. Quand les impuretés sont inertes vis-à-vis du milieu alcalin, elles jouent 

plutôt le rôle de renfort minéral dans la matrice géopolymère. Un exemple d’argiles naturelles 

pouvant servir à la synthèse des géopolymères est celui de l’illite et la smectite après activation 

thermique à 900 °C [33].  

b. Rôle du calcium 

Le calcium se retrouve dans les argiles sous plusieurs formes, le plus souvent cristallisé en 

calcite CaCO3, ou bien combiné au magnésium dans la dolomite CaMg(CO3)2. En fonction de 

sa forme cristalline, il peut réagir en milieu alcalin  comme  c’est le cas pour CaO et Ca(OH)2, 

ou  bien rester inerte quand il s’agit de CaCO3 [34]. Lors de l’activation thermique des argiles 

contenant des carbonates, des décompositions partielles ou totales de ces minéraux pourront 

avoir lieu en fonction de la température et du mode de calcination [35]. Par conséquent il y aura 

plus ou moins de calcium réactif. 

Le carbonate de calcium commence à se décomposer vers 700 °C, donnant lieu à de l’oxyde 

de calcium et du dioxyde de carbone [36], tandis que la dolomite se décompose en deux étapes, 

la première à partir de 500 °C pour former de l’oxyde de magnésium MgO et la deuxième à 

partir de 700 °C conduisant à la formation d’oxyde de calcium [37]. Ces températures peuvent 

varier en fonction du degré de cristallisation des carbonates [38]. A titre d’exemple les 

carbonates contenus dans une argilite calcinée à 600 °C sont partiellement décomposés alors 

qu’à 750 °C la décomposition est totale [39]. Des travaux de Aboulayt et al [40], ont montré 

que la présence du carbonate de calcium n’affecte pas la réaction de polycondensation. En effet 

les diffractogrammes des géopolymères élaborés à partir de kaolin calciné à 750 °C, montrent 

des pics de la calcite indiquant que cette dernière n’a pas réagi en milieu basique (Figure 5). 

D’autres travaux menés par A. Gharzouni et al [41], sur des sources aluminosilicates calcinées 
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à 750 °C, contenant de la calcite ainsi que de l’oxyde de calcium ont révélé une compétition 

entre plusieurs réseaux amorphes (Si-O-Al et Si-O-Ca). 

 

 

 

(b) 

(a) 

 

 
Figure 5 : effet de l’incorporation de la calcite sur un géopolymère à base de metakaolin, 

avec (a) 0 % et (b) 12 % de calcite ajoutée, avec C : calcite et K : kaolinite et Q : quartz. [40]. 

4. Caractérisations structurales et propriétés d’usage 

a. Données structurales et microstructures des géopolymères 

Les géopolymères sont constitués d’entités siliceuses (SiO4) et alumineuses (MAlO4) avec 

(M= cation alcalin), arrangées d’une façon aléatoire formant un réseau amorphe. Le 

diffractogramme d’un géopolymère se caractérise par la présence d’un dôme centré autour de 

30° en (2) Figure 5. Il est aussi observé, les raies de diffraction de minéraux n’ayant pas réagi 

tels que le quartz et la calcite ou des minéraux peu solubles en milieu alcalin. 

Le suivi par spectroscopie infrarouge à transformée de Fourrier (IRTF) du déplacement de 

la bande Si-O-M (M=Si ou Al) permet d’étudier la réorganisation structurale lors de la réaction 

de geopolymérisation. Les valeurs de ce déplacement traduisent la formation d’un réseau 

géopolymère ou bien la formation de plusieurs réseaux simultanément lorsque des impuretés 

telles que le calcium sont présentes [42]. 

b. Propriétés d’usage 

Les propriétés mécaniques peuvent atteindre des valeurs supérieures à celles des ciments 

standards en fonction de leur formulation, c’est-à-dire, de la source aluminosilicate (métakaolin 

pur ou argiles naturelles), du cation alcalin (K+ ou Na+), ainsi que des rapports (Solide/Liquide) 

et (Si/Al). Des auteurs comme Autef et al [43], ont étudié l’influence de la pureté et de la 
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réactivité du métakaolin sur les propriétés mécaniques des géopolymères. Il a été observé que 

la réactivité variait en fonction du rapport molaire (Si/Al) du metakaolin et de son taux de 

déshydroxylation. De plus, la présence d’impuretés peut augmenter leurs propriétés mécaniques 

en jouant le rôle de renforts.  

IV. MATERIAUX DE RESTAURATION DES MONUMENTS HISTORIQUES 

1. Définitions de types de revêtement 

Les matériaux utilisés en maçonnerie sont de façon générale :  

 Le ciment est un liant hydraulique, qui rentre dans la préparation du béton, des 

mortiers et des enduits. Ce liant est issu de la réaction endothermique du calcaire et 

de l’argile à haute température (1450 °C), le résultat de cette calcination donne lieu 

au clinker [44] qui, au contact de l’eau, durcit suite à la réaction d’hydratation des 

différents oxydes de calcium et de silicium. 

 Le mortier est un mélange composé de sable, d’agrégats de petites tailles auxquels 

est ajouté un liant qui peut être soit du ciment ou bien de la chaux ou bien les deux 

en même temps [45]. Les mortiers sont utilisés en maçonnerie pour assurer 

l’adhésion entre les briques lors du montage d’un mur ainsi que pour sceller les 

éléments. 

 L’enduit est une préparation à base de liant (le plus souvent de la chaux) et de 

granulats (sables, calcaire et poussières de roches), de consistance relativement 

fluide permettant  l’application d’une couche fine de texture homogène sur les murs 

[46]. Cette couche agit comme une protection contre les contraintes extérieures 

généralement climatiques. 

2.  Données de la littérature 

Depuis l’antiquité, la construction des bâtisses était effectuée en utilisant des mortiers et des 

enduits, à base de chaux aérienne ou hydraulique quand le calcaire est argileux. Les monuments 

historiques témoignent des techniques et des matériaux utilisés à chaque époque. Le (Tableau 

1), regroupe des exemples de monuments historiques restaurés avec des matériaux choisis en 

fonction de leur compatibilité avec les différents composants originaux de ces anciennes 

constructions. Il est observé que tous ces travaux de réparation sont effectués avec des mortiers 

et des enduits à base de chaux, peu importe le lieu ou bien l’époque de leur construction. Il est 
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aussi noté que la nature des substrats utilisés dépend très étroitement de la nature des roches et 

de la terre avoisinant les sites de construction [47]. A titre d’exemple, des roches volcaniques 

caractéristiques de la région de Sarno en Italie ont été retrouvées dans les murs des monuments 

historiques de cette région. Dans le cadre du respect de l’authenticité de ces monuments, les 

mortiers et enduits choisis pour leur restauration ont été élaborés à partir de matières premières 

similaires à celle d’origine [48]. 

Tableau 1 : exemples de matériaux utilisés pour la restauration de certains monuments 

historiques ainsi que la nature des substrats rencontrés. 

Type de matériau Substrat Réf 

Enduit de chaux Briques de terres cuites [48] 

Mortier de chaux Pierres volcaniques [49] 

Enduit de chaux Pierres argileuses [50] 

Mortier de chaux Brique de terres cuites [21] 

Mortier de chaux Pierre naturelles [51] 

Mortiers de chaux + Metakaolin 
Briques en terre cuite 

Pierres fossilifères 
[52] 

 

En Afrique, plus précisément en Ethiopie, la restauration de certains monuments de 

l’époque des Jésuites a été entreprise en utilisant un mortier mélangé à de la terre de diatomée 

riche en silice (locale) pour améliorer son hydraulicité et par conséquent ses propriétés 

mécaniques [53]. Au Maroc, les ruines romaines de Volubilis ont fait l’objet d’une étude menée 

par Aalil et al [54], concernant l’élaboration d’un mortier compatible à leur restauration. La 

caractérisation des pierres et du mortier ancien a montré que ces pierres étaient de nature 

calcaire et le mortier à base de chaux. Afin d’assurer la compatibilité du mortier de restauration 

avec l’ancienne maçonnerie, des matières locales (chaux, sable dolomitique et déchet de brique) 

ont été utilisées. Le mortier formulé présente une résistance à la compression inférieure à celle 

des pierres tout en étant assez résistante pour assurer la cohésion entre les différents éléments 

de la maçonnerie [55]. La restauration de la muraille Bab Chaâfa de la Medina de Salé [56] a 

été effectuée avec un mortier de chaux dolomitique compatible avec la pierre de la maçonnerie. 

3. Critères de compatibilité des mortiers et enduits de restaurations 

Les mortiers et les enduits de restauration doivent assurer une réparation durable dans le 

temps et doivent résister aux intempéries et aux risques naturels, tout en gardant l’authenticité 
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des monuments [57]. Afin de remplir toutes ces fonctions, la conformité à certains critères de 

compatibilité chimique, physique et esthétique doit être requise. 

La compatibilité chimique consiste à ce que le mortier de restauration n’induise pas de 

dégâts liés aux interactions chimiques entre les différents éléments de la maçonnerie et les 

matériaux de restauration. Cela inclut les éléments qui peuvent migrer en présence d’humidité, 

tel que les sels (sulfates de calcium et sels de sodium). Ces espèces pénètrent par capillarité 

dans les pores des pierres de maçonnerie et cristallisent, causant ainsi des dégâts irréversibles 

[58]. Selon  K. Beck et al [59], le mortier de restauration des monuments bâtis avec de la pierre 

calcaire (tuffeaux blancs) composé de chaux et de poudre de pierre conduit à une compatibilité 

chimique.   

L’ancrage physique englobe la porosité du matériau de restauration ainsi que ses propriétés 

hydriques et mécaniques. En effet le matériau doit posséder des données hydriques et 

mécaniques les plus proches de celles de la pierre afin de favoriser les différents échanges. Plus 

particulièrement, la diffusion de l’eau ne doit pas être inhibée, sinon il y a une rigidification et 

un décollement du matériau de réparation [60]. En plus de ce paramètre, la résistance mécanique 

du matériau de réparation ne doit pas être supérieure à celle de la pierre et doit présenter une 

plasticité suffisante afin d’assurer la déformation [61-62]. Pour assurer l’efficacité et la 

durabilité de la restauration, l’ancrage du mortier ou enduit au substrat est nécessaire. En effet, 

une répartition équilibrée des contraintes existantes dans les structures permet de prévenir les 

décollements et d’éviter la création d’espaces vides susceptibles de fragiliser la structure. 

L’aspect extérieur des monuments, comportant la couleur et la texture des matériaux, doit 

préserver le caractère symbolique des anciennes constructions [57] et [63]. La compatibilité des 

couleurs peut être estimée par des mesures colorimétriques des enduits et des mortiers de 

restauration. L’utilisation de matières premières locales conduit généralement à des couleurs 

similaires à celles d’origine [63]. 

4. Contrôle de l’interface 

Afin d’élaborer un revêtement répondant aux différents critères énoncés précédemment, il 

est nécessaire de connaître les propriétés physico-chimiques et structurales aussi bien du 

substrat que du revêtement. Ces caractéristiques influent sur les interactions à l’interface qui 

s’établissent entre le matériau de restauration et le substrat. 
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a. Définition de l’interface 

L’interface est la zone intermédiaire entre deux phases solides. La formation de cette 

interface est due à plusieurs mécanismes comme la formation de liaisons chimiques et ou 

physiques entre les différents matériaux [64-65], due à l’état de surface du substrat. La 

durabilité et la fiabilité du revêtement dépend des caractéristiques de cette interface [66]. 

b. Types de mécanisme à l’interface 

L’adhérence résulte des forces d’adhésion créées à l’interface [67] et elle est définie comme 

étant la force nécessaire à appliquer pour rompre la cohésion entre un corps A et un corps B 

[68]. L’adhésion est le résultat d’un ensemble d’interactions physiques et/ou chimiques qui ont 

lieu à l’interface substrat-revêtement qui permettent la cohésion entre les surfaces en contact 

[69] (Figure 6).  

 

Figure 6 : schéma des interactions au niveau de l’interface. 

L’adhésion chimique est due à la formation de liaisons soit de type, hydrogènes, Van-der-

Waals, ioniques ou bien covalentes, entre le revêtement et la surface du substrat. En fonction 

de la nature des liaisons, les forces adhésives sont plus au moins importantes. En effet, l’énergie 

de liaison créée par les liaisons hydrogènes et de Van-der-Waals est plus faible que celle des 

liaisons ioniques et covalentes. 

L’adhésion physique ou ancrage mécanique est lié à l’état de surface du solide, c’est-à-dire 

à sa topographie exprimée par la rugosité moyenne (Ra). L’adhésion est assurée par 

l’infiltration du revêtement dans les irrégularités et les pores du substrat avant sa consolidation 

[70] (Figure 6). Plus la rugosité est importante, plus l’adhésion du revêtement est meilleure 

[71]. 
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c. Techniques d’évaluation du substrat 

La mesure de la rugosité de surface d’un substrat rend compte des aspérités et des 

irrégularités (creux, bosses) [72] situées à sa surface. Il s’agit d’un paramètre statistique qui ne 

peut être défini par une seule mesure, il est habituellement représenté à l’aide de paramètres 

géométriques moyens tels que Ra (moyenne arithmétique), Rt (rugosité totale) ou Rz (rugosité 

maximale). 

La mesure de l’angle de contact permet d’évaluer la capacité d’une surface à accepter 

des interactions avec le milieu extérieur [73]. Plus l’angle de contact () est faible plus l’énergie 

de surface du solide est importante, selon les principes émis par Young en 1805 [74]. L’énergie 

libre (γ) va caractériser les surfaces qui dévoileront leur caractère hydrophile ( <90°), 

hydrophobe (>90°), voire super-hydrophile ( <30°) ou super-hydrophobe ( >150°), ( Figure 

7-A,  Équation 1).   

La tension de surface ou l’énergie de surface peut être déterminée à partir de la méthode 

de la goutte pendante, le principe de cette méthode repose sur l’analyse de la forme d’une goutte 

liquide pendante ou montante, qui dépend d’un équilibre établit entre la gravité et la capillarité 

(Figure 7-B) [75]. 

𝛾𝑠𝑔 =  𝛾𝑠𝑙 + 𝛾𝑙𝑔 cos 𝜃 Équation 1 

 

(A) 

 

 

 

(B) 

 

 

Figure 7 : schéma (a) de l’angle de mouillage d’une goute (b) d’une goutte pendante 

[75][76]. 

 

DS

DE

R0

x

y

DE

M(x,y)


O



CHAPITRE I : Synthèse bibliographique 

21 

 

Avec : 

γsl est la tension superficielle du liquide. 

γsg est l’énergie de surface du solide. 

γlg est l’énergie de surface du gaz enveloppant le liquide.  

y représente l’ordonnée du point M, l’origine étant prise au sommet O de la goutte.  

R0 est le rayon de courbure au sommet O de la goutte. 

De est le diamètre équatorial. 

Ds le diamètre mesuré à une distance de l’apex. 

5. Evaluation des revêtements 

a. Différentes techniques d’évaluation des revêtements 

La performance des revêtements (enduits ou mortiers) est évaluée en utilisant 

différentes techniques telles que l’essai de quadrillage, l’essai de pelage, le test 

d’arrachement et la flexion 4 points (Figure 8). 

(a) 

 

(b) 

 

(c) 

 

(d) 

 

Figure 8 : (a) essai de quadrillage, (b) essai de pelage [77], (c) essai d’arrachement et (d) 

essai de flexion quatre points [78]. 

 Le test de quadrillage permet d’évaluer la résistance du revêtement en gravant à 

l’aide d’un peigne à lames tranchantes un motif sous forme de treillis au travers du 

revêtement jusqu’au substrat (Figure 8a).  
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 Le test de pelage consiste à coller une bande de ruban adhésif de largeur b sur le 

revêtement, puis l’arracher sous l’effet d’une force P, sous un angle ϴ appelé angle 

de pelage (Figure 8b).  

 Le test d’arrachement consiste à déterminer la force minimale nécessaire pour 

rompre la liaison entre le substrat et le revêtement en appliquant une force 

perpendiculaire à la surface (Figure 8c).  

 Le test de flexion quatre points permet de tester l’endommagement du revêtement 

par l’apparition de fissurations ou un décollement (Figure 8d). 

b. Données de la literature sur l’adhérence des revetements minéraux. 

Plusieurs travaux sur l’adhérence des revêtements de type géopolymère ou alcali-activés 

ont été réalisés. 

Un premier exemple est celui d’un revêtement minéral géopolymère à base de cendres 

volantes à faible teneur en calcium (classe F), appliqué sur des plaques en acier [78]. Deux 

procédés de synthèse ont été adopté, le premier consiste au pré-broyage simultané des 

précurseurs solides (cendres volantes + méta silicate de sodium + NaOH + Ca3(PO4)2) et le 

deuxième consiste à mélanger les cendres volantes à la solution alcaline d’activation. Les 

valeurs d’adhérence enregistrées sont respectivement de l’ordre de 3,5 pour le procédé par pré-

broyage et de 0,5 MPa et pour le procédé classique. Cette différence est due à l’augmentation 

de la surface spécifique et à l’amorphisation de la source aluminosilicate qui améliorent la 

réactivité. 

Le deuxième exemple concerne la détermination de l’adhérence des revêtements minéraux 

par la combinaison de deux techniques qui sont le test de rayure et des mesures acoustiques. 

L’apparition de fissures ou de décollement causés par le test de rayure se manifeste par 

l’émission d’une onde sonore que la mesure acoustique permet de détecter. Cette technique a 

été utilisée pour évaluer l’adhérence d’un revêtement géopolymère consolidé à différentes 

températures 40, 80 et 150 °C sur des plaques en aluminium [79]. L’augmentation de la 

température entraine l’apparition de l’onde sonore plus rapidement, en effet à 80 et à 150 °C, 

un comportement fragile du matériau est observé. 

Le troisième exemple montre l’impact de la formulation sur l’adhérence de revêtements 

géopolymères à base de cendres volantes de classe F  [80]. L’augmentation du rapport méta-

silicate de sodium (SMS)/NaOH de la solution d’activation conduit une amélioration de 

l’adhérence, 0,5 MPa pour un rapport de 0,5 et 1,5 MPa pour un rapport de 2,5. L’amélioration 
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de l’adhérence serait due à une dissolution plus importante de la source aluminosilicate en 

milieu fortement concentré en silicates représentée par un rapport (SMS/NaOH) élevé [81].  

c. Adhérence des liants mineraux dans la restauration  

Dans la littérature plusieurs travaux portant sur l’adhérence des revêtements ou mortiers de 

joints ont été réalisés visant à vérifier la fiabilité de ces réparations. La (Figure 9) illustre des 

exemples de revêtements appliqués pour la réparation de différents types de substrat. 

 

(A) 

 

(B) 

 

(C) 

 

 

Figure 9 : (A) essais d’arrachement d’un revêtement géopolymère sur des tuiles [82], (B) 

tests de pelage sur un mortier réparé avec une suspension de chaux [83], (C) exemples de 

mortiers de chaux contenant différents pourcentages d’eau, appliqués sur un mur en brique, 

avec (a) 28%, (b) 26.5%, (c) 21.5% et (d) 20% eau [84]. 
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L’exemple de la (Figure 9-A), montre les essais d’arrachement entre des tuiles et un 

revêtement de liant alcali-activé formulé à partir de cendres volantes et de déchets de découpe 

de pierres calcaire (calcite). L’adhérence atteinte est de 9 MPa et est caractérisée par un type de 

rupture adhésive [82] puisque la tuile et le liant restent collés. Le deuxième exemple est celui 

d’un ancien mortier fragilisé, auquel une suspension contenant de la chaux a été appliquée. La 

pénétration et l’hydratation de cette dernière au sein du mur va permettre de renforcer la 

structure, ce test de pelage montre une faible cohésion entre les agrégats et la matrice [83] 

(Figure 9-B). Le troisième exemple est celui d’un mur en brique sur lequel différents mortiers 

de restauration à base de chaux ont été testés. Ces mortiers montrent des comportements 

différents en fonction des quantités d’agrégats et d’eau incorporées (Figure 9-C). Des fissures 

apparaissent après quatre heures sur les mortiers contenant le plus d’eau et le moins d’agrégats 

(Figure 9-C image a), tandis que ceux contenant plus d’agrégats et moins d’eau présentent 

moins de fissures, suite à la limitation des retraits (Figure 9-C image d). 

Egalement il a été montré que l’incorporation de certains additifs minéraux influence les 

propriétés finales du revêtement. Des mortiers de chaux hydratée et de métakaolin appliqués 

sur des pierres calcaires présentent des propriétés mécaniques en flexion quatre points, de 

l’ordre de 1 MPa [85]. Après incorporation de TiO2 la résistance en flexion augmente 

légèrement de 1 à 1,5 MPa. Cette légère hausse des propriétés mécaniques serait due à la 

réduction des retraits [86].  

Le traitement préalable de la surface du substrat affecte l’adhésion des revêtements, en effet 

une surface rugueuse permet un meilleur ancrage. Un liant alcali-activé de cendres volantes et 

de laitier de hauts fourneaux, appliqué sur des surfaces en béton traitées et non traitées, montre 

des différences au niveau de l’adhérence. En effet, une adhérence de l’ordre de 2MPa est 

enregistrée pour une surface non traitée tandis qu’une surface brossée et bien lavée sous 

pression, montre une résistance supérieure de l’ordre de 3MPa [87]. 

d. Données microstructurales de l’interface 

La Figure 10 illustre des exemples d’images MEB de revêtements géopolymères et de 

chaux, appliqués sur des substrats en acier ou sur des pierres. 
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Figure 10 : Photos MEB d’un revêtement géopolymère appliqué sur de l’acier (A) [80] , 

des pierres naturelles  (B) [88] et  d’un mortier de chaux (C-a) consolidé au laboratoire et à 

l’air libre (C-b) [84]. 

L’exemple de (la Figure 10 A), illustre une interface géopolymère-acier sans discontinuité 

indiquant une bonne adhésion. Le même constat est fait pour un revêtement géopolymère 

appliqué sur des pierres naturelles (Figure 10 B), les fissures observées sont attribuées à la 

découpe des échantillons [88]. Les micrographies MEB de la (Figure 10 C-a) représentent un 

mortier de chaux consolidé à l’air libre, tandis que celle de la (Figure 10 C-b) représente un 

mortier de chaux consolidé dans des conditions de laboratoire à T=25 °C et une humidité 

relative HR de 50%. Le mortier à l’air libre est constitué d’une matrice compacte de cristaux 
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de calcite (interaction avec le CO2 atmosphérique), alors que celui consolidé au laboratoire est 

plus homogène. Ceci s’explique par des compétitions entre des réactions d’hydratation et de 

carbonatation. 

Une adhésion est gouvernée par les interactions chimiques et/ou physiques entre le 

revêtement et le substrat. Pour éviter l’apparition de fissures et avoir une continuité entre le 

revêtement et le substrat, il faut travailler à des températures modérées et à humidité contrôlée 

de l’ordre de 50 %. L’utilisation de matériaux de même nature que le substrat favorise les 

interactions chimiques et assure une meilleure compatibilité avec le substrat. Afin d’améliorer 

l’adhésion, il est nécessaire d’avoir une rugosité du substrat permettant l’accroche du liant. 

V. OBJECTIF DE L’ETUDE  

Le thème de cette thèse est la valorisation des argiles marocaines pour la restauration des 

monuments historiques et l’obtention de revêtements faiblement énergétiques et durables. 

Pour répondre à cette problématique, le contrôle de la réactivité des matières premières, leur 

potentialité dans la synthèse des géopolymères ainsi que le rôle des minéraux associés doivent 

être maitrisés. Par conséquent, l’objectif de cette étude est la formulation de liants 

géopolymères à base d’argiles marocaines et la compréhension de l’interface entre les substrats 

et les différents liants et / ou mortiers. 

Afin de répondre au cahier des charges d’un revêtement idéal, les axes d’études ont été de :  

i. Identifier les réactivés des différentes argiles et le rôle des impuretés. 

ii. Sélectionner les domaines de faisabilité des géopolymères et leurs caractéristiques. 

iii. Contrôler les interfaces entre les substrats et les différents revêtements. 
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I. INTRODUCTION  

Dans ce chapitre les différentes matières premières utilisées au cours de ce travail ainsi que 

les protocoles de synthèse de matériaux géopolymères et des revêtements. Les différentes 

techniques de caractérisation, physico-chimiques, structurales et microstructurales, ainsi que 

les méthodes d’évaluation des propriétés mécaniques sont présentées. 

II. MATIERES PREMIERES UTILISEES 

1. Solution alcaline d’activation 

Deux solutions d’activation ont été utilisées pour les différentes synthèses, la première notée 

(S) a été préparée par la dissolution d’hydroxyde de potassium dans une solution de silicate de 

potassium commerciale (S1), et la deuxième notée (SNa) est obtenue par la dissolution d’une 

poudre de silicate de sodium (SiNa) dans une solution d’hydroxyde potassium. Le rapport 

molaire Si/M (M= K ou Na) final de ces deux solutions d’activation est de 0,58. Le Tableau  

regroupe les caractéristiques de chacun des produits. 

Tableau 1: caractéristiques des solutions d’activation de silicate de potassium et des 

hydroxydes alcalins. 

Type du produit Nom Fournisseur 
Si/M     

(M=K, Na) 

  

(g/cm3) 

Composition

(%) 

Solution de silicate 

de potassium 
S1 Woellneri 1,7 1,18 

SiO2 : 14,30 

K2O : 6,40 

H2O : 76,00 

Poudre de silicate 

de sodium 
SNa Woellneri 2,1 - 

SiO2 : 53,00 

Na2O : 26,00 

H2O : 20,00 

Hydroxyde de 

potassium 
KOH 

Sigma-

Aldrichii 
- - KOH: 85,20 

                                                 

 

i Woellner GmbH, Wöllnerstraße 26, D-67065 Ludwigshafen, Germany 
ii Sigma-Aldrich, Saint-Louis, Missouri, USA. 



CHAPITRE II : méthodes expérimentales 

37 

2. Sources aluminosilicates et additifs 

Les précurseurs aluminosilicates utilisés dans cette étude sont trois types d’argile Marocaine 

de la région de Fès, notées A1, A3 et A5, une argilite (A750) et des sédiments (SE750) provenant 

de France, ainsi que deux métakaolins commerciaux notés M1 et M5. Le Tableau 2 regroupe 

les caractéristiques de chacune de ces matières premières. 

Tableau 2: caractéristiques des sources aluminosilicates. 

Nom Abréviation 
Provenance/ 

Fournisseur 

Diamètre 

D50 (µm) 

SBET 

(m2/g) 

Composition 

(%massique) 

Argile 1 A1 
Maroc (village 

Bhalil) 
16 46 

SiO2 : 39,23 

Al2O3 :10,98 

Argile 2 A3 
Maroc (carrière 

de Benjellik) 
9 33 

SiO2 : 40,75  

Al2O3 : 13,07 

Argile 3 A5 
Maroc (Route 

de Séfrou) 
37 59 

SiO2 : 13,32 

Al2O3 : 6,11 

Argilite du 

Callovo-

oxfordien 

A Andraiii 17 38 
SiO2 : 57,1 

Al2O3 : 15,7 

Sédiments SE EDFiv 16 9 
SiO2 : 44,8 

Al2O3 : 12,0 

Metakaolin M1 M1 Imerysv 6 17 
SiO2 : 55,0 

Al2O3 : 40,0 

Metakaolin M5 M5 Argecovi 20 18 
SiO2 : 59,9 

Al2O3 : 35,3 

 

Les additifs minéraux utilisés sont deux sables calcaires du Maroc, Sb1 et Sb2, provenant 

aussi de la région de Fès, en plus d’additifs minéraux commerciaux qui sont, un sable de quartz 

(Sb), du carbonate de calcium (CA), de la dolomite (Do) et de la wollastonite (W). Le Tableau 

3  regroupe les caractéristiques de chacun de ces additifs. 

Tableau 3 : caractéristiques des additifs minéraux. 

                                                 

 

iii Agence nationale pour la gestion des déchets radioactifs, 92298 Châtenay-Malabry, France. 
iv  
v Imerys AGS, F-17270 Clérac, France. 
vi Argeco Développement, 47500 Fumel, France 
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Nom Abréviation 
Provenance/ 

Fournisseur 

Diamètre 

D50 (µm) 

SBET 

(m2/g) 

Composition 

(%massique) 

Sable* calcaire 1 Sb1 
Maroc (village 

Bhalil) 
16 6 

CaO : 51,38 

MgO : 0,50 

Sable* calcaire 2 Sb2 
Maroc(Carrière 

Bhalil) 
47 2 

CaO : 27,98 

MgO : 20,11 

CaCO3 CA Ceradel 2 2 
CaO : -        

MgO : - 

CaMg(CO3)2 Do Ceradel 14 1 
CaO : -           

MgO : - 

Sablon (quartz) Sb Argecovi 190 6 
SiO2 : 95,70 

Al2O3 : -traces 

Wollastonite 

(CaSiO3) 
W Imerysv 15 - 

SiO2 : 51,6  

CaO : 46,40 

(*) SiO2 présent sous forme de traces 

III. PROTOCOLES EXPERIMENTAUX  

1. Conditionnement des argiles et traitement thermique 

Les argiles marocaines utilisées ont été concassées puis séchées à 40 °C, avant d’être 

broyées à l’aide d’un broyeur à percussion de marque Retsch équipé d’un tamis de 500 µm. 

Afin d’obtenir une granulométrie fine de l’ordre de 100 µm, un broyage dans des jarres en 

porcelaine utilisant différents diamètres de billes (Ø = 4; 2 et 1 cm) a été effectué pendant 3h à 

une vitesse de 34 tr/min. Les argiles broyées ont été calcinées à 700 °C dans un four rotatif de 

marque Carbolite, équipé d’une cellule cylindrique en quartz qui effectue une rotation de 320 ° 

pour brasser la poudre (Figure 11). La calcination dure 1h 30min sous un flux d’air constant 

afin d’évacuer les gaz formés. 

 

Figure 11 : four rotatif Carbolite Gero HTR. 

Cellule en quartz

Entrée d’air Sortie d’air
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2. Protocole opératoire de synthèse des matériaux consolidés 

L’activation alcaline des différentes sources aluminosilicates a été effectuée selon le 

protocole décrit sur la Figure 12. Les sources aluminosilicates et les additifs sont mélangés à 

la solution d’activation puis malaxés pour obtenir un mélange réactif, qui est ensuite coulé dans 

des moules étanches en polystyrène pour consolider à une température de 20 °C. Ces 

géopolymères sont ensuite démoulés après 7 ou 28 jours.  

 

Figure 12: protocole de synthèse de géopolymères par la voie basique.  

3. Protocole de coulage et de projection des liants géopolymères 

L’application des revêtements géopolymères est effectuée par projection à l’aide d’un 

pistolet à crépir de marque Willtech (Figure 13). Le mélange réactionnel est projeté avec une 

pression d’air de 3 Bar, à travers une buse de 4,7 mm de diamètre et à une distance de 40 cm 

du substrat. 

Solution alcaline d’activation

Ajout de la source 

aluminosilicate

Additifs minéraux

Agitation

Géopolymère

Consolidation pendant

7 ou 28 jours

à 20  C

Malaxage
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Figure 13 : pistolet à crépir utilisé. 

4. Protocoles de traitement thermique des échantillons consolidés 

Les échantillons géopolymères synthétisés ont été traités thermiquement à une température 

de 800 °C afin d’étudier l’évolution de leur résistance mécanique et de leur propriétés 

structurales suite à ce traitement. La montée en température se fait à une vitesse de 1°C/min, 

suivie d’un palier d’une heure à une température de 800 °C et d’un refroidissement de 10 

°C/min. 

5. Nomenclature des matériaux consolidés 

La nomenclature utilisée pour les solutions d’activation, les sources aluminosilicate, les 

additifs et pour les matériaux consolidés sont reportés sur le Tableau 4.  

Tableau 4: nomenclature utilisée pour désigner les différents types d'échantillon. 

Echantillonnage Nomenclature 

Solution alcaline avec ajout d’hydroxyde de potassium S 

Solution de silicate mixte de potassium et de sodium SNa 

Source aluminosilicate Ax, A750, SE750 et M1 

Additifs minéraux Sb1, Sb2, W et Sb 

Matériaux geopolymères S 𝐀𝐱𝟏−𝐰−𝐯
𝐓𝐜𝐚𝐥  M1w (Additif)v 

 

Signification des différents symboles de la nomenclature utilisée : 

 S désigne la solution d’activation utilisée S ou SNa 

5 cm
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 Ax désigne l’argile d’origine marocaine, avec x désigne soit l’argile A1, A3 ou A5  

 w est le taux de substitution de A(x) par M1 

 v est taux de substitution de A(x) par les additifs minéraux 

 Tcal est la température de calcination  

Par exemple l’échantillon S𝐴350
700M150Sb10, correspond au mélange réactionnel élaboré à 

partir de la solution d’activation (S) de silicate de potassium, mélangé à 50 % en masse de 

l’argile A3700
 et de 50 % en masse du métakaolin M1. 

IV. TECHNIQUES DE CARACTERISATION  

1. Caractérisation physicochimique 

a. Fluorescence X 

La spectrométrie de fluorescence X permet d’identifier la nature et la quantité des atomes 

présents dans l’échantillon à analyser. L’appareil utilisé est un PANALYTICAL ZETIUM, 

avec un faisceau de photons de 1 KW. Les échantillons sous forme de poudre sont ajoutés d’une 

fraction de 10% à un mélange fondant (99,5% Li2B4O7 et de 0,5% LiI). Le mélange est ensuite 

porté à fusion dans un four à 1065 °C, puis coulé dans un moule en platine pour mettre en forme 

la perle. 

b. Granulométrie laser 

La granulométrie laser est une technique permettant d’analyser la distribution des tailles des 

particules d’une poudre. Cette analyse a été effectuée à l’aide d’un granulométre par diffraction 

laser Horiba en voie humide. Une suspension d’eau et de poudre est préparée en mélangeant 

0,2g d’argile à 50ml d’eau, cette suspension est introduite dans l’appareil puis mise en 

circulation dans une cellule en verre aux surfaces parallèles, traversée par un faisceau laser. 

L'analyse est réalisée sous ultrasons afin d'éviter l'agglomération des particules.  

c. Surface spécifique (SBET) 

La méthode BET (Brunauer, Emmett et Teller) [1] et [2] permet de déterminer la surface 

effective d’un matériau poreux ou d’une poudre par unité de masse (m2/g). La surface 

spécifique d’une poudre est l’aire correspondant à la totalité des interfaces solide/gaz exprimée 

par unité de masse. La détermination de cette surface repose sur le principe d’adsorption d’azote 

à basse température. Cette méthode consiste à déterminer le volume d’une monocouche de 

molécules d’azote gazeux adsorbées sur la surface à analyser. La surface de la monocouche est 
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égale à celle du solide, et connaissant le volume adsorbé d’azote, la surface spécifique de 

l’échantillon peut être déduite de l’équation 1 : 

S = (Vm*Na*s) / (VM*m)                       Equation 1 

où S est la surface spécifique (m2/g), Vm le volume du gaz adsorbé correspondant à une 

monocouche (cm3/mol), Na est le nombre d’Avogadro (mol-1), s est la surface occupée par une 

molécule de gaz soit 16,2*10-20 m2 pour l’azote, VM est le volume molaire de l’azote (cm3) et 

m la masse de l’échantillon en (g).  

La manipulation consiste à dégazer une masse de 1g de poudre durant 12h à une température 

de 200 °C et mesurer le volume de la monocouche d’azote adsorbée. La surface de l’azote 

adsorbée permet de remonter à la surface spécifique. Ces mesures sont effectuées à l’aide d’un 

appareil Micrometrics Tristar II 3020. 

d. Mesure des valeurs de pH 

Les valeurs de pH des échantillons sont mesurées après sept jours de consolidation, par 

immersion des échantillons durant sept jours dans une masse d’eau deux fois supérieure à celle 

de l’échantillon utilisé. Les mesures des valeurs de pH ont été réalisées à l’aide d’un appareil 

WTW 3310 équipé d’une électrode pour pH basique à 25 °C. Afin de suivre la variation de la 

valeur de pH au cours de la réaction de geopolymérisation, les échantillons ont été placés dans 

des tubes (Ø : 35 mm et H : 70 mm) et recouverts d’eau en conservant les rapports masse de 

géopolymère sur masse d’eau (mgéopolymère/meau = 0,08 [1]) pour chaque mesure 

e.  Demande en eau (ou Mouillabilité)  

La demande en eau d’une poudre est représentée par le volume d’eau nécessaire pour 

atteindre la saturation, elle est exprimée en µl/g. Cette saturation résulte du comblement des 

pores intrinsèques et inter particulaire par l’eau. Cette grandeur est directement liée à la 

granulométrie, la surface spécifique et à la morphologie de la poudre à analyser, et permet donc 

d’évaluer sa réactivité vis-à-vis du liquide utilisé. Cette mesure est effectuée en disposant un 

gramme de poudre sur une coupelle en verre, l’eau est ajoutée goutte à goutte à l’aide d’une 

micropipette jusqu’à la saturation visuelle. 

f. Mesure de la viscosité 

La mesure de la viscosité permet d’évaluer les propriétés d’écoulement des mélanges 

réactifs en fonction du temps jusqu’à leur consolidation. Ces mesures ont été effectuées à l’aide 

d’un viscosimètre DV2T (Brookfield), ou la contrainte de cisaillement induite par la rotation 
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d’un mobile LV-4 (64) immergé dans le mélange réactif permet de déduire la viscosité du 

liquide (Figure 14). Pour effectuer des suivis de viscosité en fonction du temps, des mesures 

ponctuelles sont faites à des intervalles de 30 minutes jusqu’à consolidation du mélange. Pour 

préserver l’homogénéité de ces mélanges les flacons sont disposés sur un mélangeur à rouleau 

(60 tr/min). Au fur et à mesure que la viscosité du mélange évolue au cours du temps, la vitesse 

de rotation du mobile est ajustée pour permettre de mesurer des viscosités allant de 6 à 6000 

Pa.s. 

 

Figure 14 : photo du viscosimètre utilisé avec les différents composants. 

g. Angle de mouillage 

La mesure est effectuée par le dépôt d’une goutte d’un volume de 60 µl sur la surface d’un 

substrat à l’aide d’une seringue pendant qu’une caméra enregistre le dépôt de goutte a une 

fréquence d’enregistrement de 50 images/s (Figure 15). A l’aide du logiciel Visiodrop, l’image 

prise au moment du contact de la goutte avec la surface est extraite de la séquence vidéo, l’angle 

de contact est ainsi déterminé à partir de cette image. 
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Figure 15 : dispositif de mesure de l’angle de contact. 

h. Potentiel Zeta  

La détermination des charges de surface a été effectuée en mesurant le potentiel Zêta à l’aide 

d’un appareil de marque Olloidal Dynamics model Acoustosizer IIS. Cette mesure est effectuée 

sur une suspension argile-eau dans la gamme de pH allant de 2 à 11. L'amplitude du potentiel 

zêta indique la répulsion électrostatique entre des particules voisines chargées de manière 

similaire, avec un potentiel zêta élevé en valeur absolue indique une meilleure stabilité de la 

suspension et moins d'agrégation et de précipitation. 

i. Rugosité 

La mesure de la rugosité a été réalisée à l'aide d'un appareil ACCRETCH HANDYSURF 

E-35A. l’appareil est équipé d’un palpeur qui permet d’enregistrer les irrégularités de surface 

en se déplaçant sur une section linéaire de cinq millimètres (Figure 16). La rugosité moyenne 

Ra est obtenue en effectuant dix mesures pour chaque échantillon. 

 

Figure 16 : photo montrant les différents éléments du rugosimètre utilisé. 
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2. Caractérisations structurales et microstructurales  

a. Spectroscopie Infrarouge  

La spectroscopie infrarouge à transformée de Fourier (IRTF) est une méthode de 

caractérisation structurale, permettant d’étudier le phénomène d’absorption se produisant 

lorsqu’un rayonnement infrarouge traverse un liquide ou un solide. L’adsorption de ce 

rayonnement est effectuée sélectivement selon les vibrations excitées dans l’échantillon. 

Chaque molécule présente un niveau de vibration associé à une énergie spécifique. Le spectre 

d’absorption ainsi obtenu permet donc d’identifier les différents groupements moléculaires 

présents dans le matériau. 

 L’appareil utilisé pour ces mesures est un Thermo Ficher Scientific Nicolet 380 en mode 

ATR (Attenuated Total Reflectance). Les analyses sont effectuées entre 500 et 4000 cm-1, avec 

une résolution de 4 cm-1 et 64 acquisitions par spectre. Les résultats obtenus sont traités avec le 

logiciel OMNIC (Nicolet Instrument), afin d’éliminer la contribution du CO2 de l’air, de 

corriger la ligne de base et de normaliser les spectres pour pouvoir comparer les résultats. Pour 

l’analyse des poudres d’argiles et de géopolymères, le spectromètre est utilisé en mode 

transmission. 

Pour suivre les réactions de polycondensation, une goutte de mélange réactif est déposée 

sur le diamant du spectromètre et des acquisitions sont effectuées chaque dix minutes pendant 

13 heures. Cette technique permet de suivre le déplacement de la bande relative aux liaisons Si-

O-M (avec M= Si ou Al), relative à la création du réseau géopolymère 3 (Figure 17). 

 

Figure 17: suivi IRTF de la bande Si-O-M du mélange réactionnel géopolymère à base de 

métakaolin entre (t=0 min) à (t= 220 min) dans la gamme de fréquence (1800-600 cm-1). 
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b. Diffraction des rayons X  

La diffraction des rayons X est une technique de caractérisation structurale fondée sur 

l’interaction entre un faisceau de rayons X et un échantillon solide. Quand la longueur d’onde, 

est du même ordre de grandeur que les distances inter-réticulaires (d) des cristaux constituant 

le solide, la diffraction du faisceau par les plans cristallins est régit par la loi de Bragg (Equation 

2). Cette loi permet de calculer la distance inter-réticulaire entre deux plans atomiques (hkl) 

grâce à l’angle de diffraction (θ) et la longueur d’onde du rayonnement X (λ). Il est ainsi 

possible d’identifier des phases cristallines, de déterminer les paramètres de mailles d’une 

structure, de quantifier la cristallinité d’un composé et même de quantifier les phases présentes 

dans un échantillon. 

2dhkl sin =       Equation 2 

 

Les analyses sont effectuées à l’aide d’un appareil Brucker D8, avec une anode en cuivre 

(CuK=1,54060) et d’un monochromateur arrière en graphite. Les échantillons sont 

préalablement broyés, puis disposés sur le porte échantillon. Le pas utilisé est de 0,01° en 2 

avec un temps d’acquisition de 57 minutes, la gamme d’analyse est comprise entre 2 et 55° en 

2. Les phases cristallines présentent dans le matériau sont identifiées à l’aide du logiciel (EVA 

Brucker), utilisant les fiches standards PDF (Powder Diffraction Files) du ICDD (International 

Center for Diffraction Data). 

c. Microscope optique 

Un microscope optique ZEISS a été utilisé afin d’évaluer la cohésion entre les revêtements 

géopolymères et les substrats et aussi pour calculer l’épaisseur de la couche de revêtement, avec 

des agrandissements de 5 et de 20 ont été effectués. 

d. Microscopie électronique à balayage  

La microscopie électronique à balayage (MEB) est une technique de caractérisation 

permettant d’observer la morphologie de surface d’un matériau à l’échelle nanométrique. Celle-

ci s’effectue par l’exposition de l’échantillon à un faisceau électronique conduisant, grâce aux 

interactions rayonnement-matière, à l’émission d’électrons secondaires ou rétrodiffusés. 

L’étude de ces derniers donne des informations sur le contraste morphologique (électrons 

secondaires) ou élémentaire (électrons rétrodiffusés). 
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Avant de procéder à l’analyse, les échantillons sont métallisés avec des dépôts de platine, 

afin d’éviter l’accumulation de charges à la surface de l’échantillon et minimiser la profondeur 

de pénétration du faisceau pour améliorer la qualité de l’image. Les observations ont été 

réalisées sur un microscope électronique à balayage JEOL IT-300.   

3. Analyses thermiques  

a. Analyse thermogravimétrique et thermodifférentielle (ATD/ATG) 

L’analyse thermogravimétrique permet de suivre les variations de masse d’un échantillon 

en fonction de la température et l’analyse thermodifférentielle met en évidence les changements 

d’états physico-chimiques se manifestant par des phénomènes endothermique ou exothermique. 

La mesure de la différence de température entre l’échantillon et une référence (creuset vide) 

permet de mesurer le flux de chaleur lié aux évolutions de l’échantillon par différence. Les 

pertes de masses mesurées renseignent sur les quantités d’eau ou bien sur la décomposition de 

l’échantillon. 

L’appareil utilisé est un SDT Q600 TA Instruments et les paramètres de mesures sont (flux 

d’air = 100 cm3/min, rampe = 5 °C/min, Tmax = 800 – 1000 °C). Les données sont ensuite traitées 

grâce au logiciel TA Universal Analysis. 

b. Mesures de dilatomètrie 

Les analyses de dilatomètrie permettent de suive l’évolution des dimensions d’un 

échantillon en fonction de la température. Ces mesures ont été effectuées sous air à l’aide d'un 

dilatomètre à contact vertical (TMA Setsys Evolution Setaram), les échantillons à analyser sont 

de forme cylindrique d'environ 7 mm de hauteur et 5 mm de diamètre. Avant chaque mesure, 

deux feuilles de platine sont placées sur les extrémités de l’échantillon pour éviter les 

phénomènes de diffusion à haute température avec l'alumine qui compose les éléments de 

l’appareil. Un cycle d'étalonnage (sans échantillon) est réalisé et enregistré pour ensuite être 

soustrait de la mesure faite avec l'échantillon, cette opération permet d’éliminer la contribution 

de dilatation du support en alumine de l'appareil. Le cycle thermique utilisé commence à 25 °C 

et se termine à 1000 °C avec une rampe de montée et de descente de la température de 5 °C/min. 



CHAPITRE II : méthodes expérimentales 

48 

4. Evaluation des propriétés mécaniques 

a. Test de compression  

Les tests de compression mécaniques permettent d’évaluer les propriétés d’usage des 

matériaux élaborés. Ces essais ont été effectués à l’aide d’un appareil (INSTRON 5969), 

permettant d’appliquer une force unidirectionnelle de manière normale à la surface de 

l’échantillon jusqu’à sa rupture, la contrainte maximale à la rupture σmax est alors déterminée. 

Les échantillons sont préalablement rectifiés (Φ / H = 0,5) [4] après 7 ou 28 jours de 

consolidation. Pour chaque composition les essais sont répétés dix fois. 

b. Test d’arrachement 

L’adhérence des revêtements géopolymère a été évaluée avec des tests d’arrachement à 

l’aide d’un appareil Elcometer 510 selon la norme ASTM D4541.  

La manipulation est effectuée en collant un plot en aluminium de 20 mm de diamètre sur le 

revêtement à l’aide d’une colle époxy de marque Araldite. Après 24 heures de séchage, les tests 

sont effectués en fixant le plot à la jauge hydraulique qui permet d’appliquer une force de 

traction sur le plot jusqu’à la rupture. La contrainte maximale est enregistrée sur l’appareil et 

chaque essai est effectué sur trois échantillons différents avec au minimum quatre plots.  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



CHAPITRE II : méthodes expérimentales 

49 

V. BIBLIOGRAPHIE

[1] S. Brunauer, P.H. Emmett, « the use of low temperature Van Der Waals adsorption 

isotherms in determining the surface areas of various adsorbents », J Am Chem Soc, 59 2682-

2689, 1937. 

[2] S. Brunauer, L.S. Deming, W.E. Deming, E. Teller, « on a theory of the Van Der Waals 

adsorption of gases », J Am Chem Soc, 62, 1723-1732, 1940. 

[3] E. Prud’homme, P. Michaud, E. Joussein, J.M. Clacens, S. Rossignol, Role of alkaline 

cations and water content on geomaterial foams: Monitoring during formation, Journal of Non-

Crystalline Solids, 357 (2011) 1270-1278. 

[4] ASTM D1633 – 00. Standard Test Methods for Compressive Strength of Molded Soil 

Cement Cylinders. 2007. 

 

                                                 

 



 

50 

 

  



 

 

 

 

CHAPITRE III 

 

Synthèse des résultats 

expérimentaux issus des 

publications

 

 

 

 



CHAPITRE III : synthèse des différents résultats 

52 

Sommaire 

I. INTRODUCTION ...........................................................................................................53 

II. RESUME DES PUBLICATIONS ......................................................................................53 

III. CARACTERISATION DES MATIERES PREMIERES .......................................................54 

1. Caractérisation physicochimique ............................................................................... 54 

2. Caractérisation structurale ......................................................................................... 56 

IV. FAISABILITE DES GEOPOLYMERES ..........................................................................57 

1. Détermination des domaines de faisabilité des géopolymères. ................................. 57 

2. Données structurales .................................................................................................. 58 

3. Propriétés d’usage ...................................................................................................... 60 

a. Tests de compression ..................................................................................... 60 

V. APPLICATION DES REVETEMENTS GEOPOLYMERES ...................................................63 

1. Caractérisation des supports ...................................................................................... 63 

2. Sélection des formulations géopolymères adaptées au procédé de projection .......... 64 

3. Détermination des conditions opératoires de projection ............................................ 65 

a. Optimisation de la projection ........................................................................ 65 

b. Contrôle du séchage ....................................................................................... 66 

c. Evaluation des revêtements ........................................................................... 68 

VI. BIBLIOGRAPHIE .......................................................................................................70 

 

 

  



CHAPITRE III : synthèse des différents résultats 

53 

I. INTRODUCTION 

Au cours de cette étude, des liants géopolymères ont été élaborés à partir de mélanges de 

sources aluminosilicates afin de les valoriser comme ressources naturelles dans des revêtements 

de monuments historiques. 

Dans un premier temps, il va être présenté un résumé des trois publications parues puis des 

données complémentaires seront présentées dans la seconde partie avec notamment des 

informations sur d’autres matières premières ainsi que différents liants et la méthodologie 

utilisée pour obtenir les revêtements. 

II. RESUME DES PUBLICATIONS 

ACL1. Properties of geopolymer composites from two different Moroccan clays 

Trois argiles marocaines, dénommées A1, A3 et A5, prélevées dans la région de Fès ont été 

sélectionnées. Toutes les argiles avant et après traitement thermique à 700 °C ont eté analysées 

afin de déterminer leur réactivité. Il a été montré que les trois argiles contiennent de la kaolinite 

dans des proportions différentes en plus de certains minéraux associés, tels que le quartz, 

l'hématite, la calcite et la dolomite. Le traitement thermique induit une amorphisation de la 

kaolinite, qui est essentielle pour la géopolymérisation. D'autres changements ont été observés 

dans les minéraux associés, en particulier les carbonates, qui sont partiellement ou totalement 

décomposés selon l'argile, tandis que les autres minéraux restent en tant qu’impuretés. 

ACL2. Moroccan clays for potential use as aluminosilicate precursors for geopolymer 

synthesis 

Cette article fait état de l’activation par un silicate alcalin de différents mélanges 

aluminosilicates avec des métakaolins. Les matériaux consolidés ont été analysés par 

spectroscopie infrarouge à transformée de Fourier (IRTF). Il a pu être démontré que ces liants 

étaient composés comme les géopolymères de différents réseaux à l’échelle locale. Ces 

matériaux à base d'argiles marocaines présentent une gamme de résistance mécanique allant de 

8 à 50 MPa. 

ACL3. Geopolymer composite coatings based on Moroccan clay and sands for 

restoration application 

Il a été sélectionné quelques formulations géopolymères pour effectuer des revêtements sur 

différents substrats (calcaire, pierre naturelle, béton et plâtre). La caractérisation des substrats 

révèle des différences en termes de pH, de capillarité, d'angle de contact et de rugosité de 
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surface. Ces différences affectent l'épaisseur du revêtement, qui dépend également de la 

viscosité, du rapport liquide/solide et du squelette granulaire du revêtement géopolymère. Des 

forces d’adhésion respectivement de 9 et 3 MPa ont été mesurées sur les supports calcaire et de 

pierre de Fez. Ces données ont été confirmées quelles que soient les différentes conditions de 

stockage, confirmant l'adéquation des revêtements à base de métakaolin, d'argiles et de sables 

marocains pour les applications de restauration. 

III. CARACTERISATION DES MATIERES PREMIERES  

1. Caractérisation physicochimique 

Le Tableau 5 regroupe les photos des trois argiles A1, A3 et A5, et celles des deux sables 

Sb1 et Sb2 ainsi que les données relatives à la granulométrie, la surface spécifique SBET, la 

mouillabilité. Concernant les couleurs, l’argile A125 a une teinte rouge, l’argile A325 a une teinte 

marron foncée et l’argile A525 a une teinte grise claire. Pour la taille des particules, les argiles 

broyées A125, A325, et A525 présentent des tailles de grains de 37, 16 et 9 µm respectivement, 

ainsi que des valeurs respectives de mouillabilité de 531, 593 et 681 µL/g. Les valeurs de 

surface spécifique sont de 59, 47 et 34 m2/g respectivement pour A125, A325, et A525 suggérant 

des différences au niveau des compositions minéralogiques de chaque argile. Concernant les 

deux sables, la couleur est beige avec des tailles de grains de 7 et de 47 µm, des surfaces 

spécifiques de 6 et de 2 m2/g, et des mouillabilités de 364 et de 178 µl/g respectivement pour 

les sables Sb1 et Sb2.  

Tableau 5: caractéristiques physico-chimiques des matières premières marocaines. 

Matière première Photo 
D50 (µm) 

±5 

SBET (m2/g) 

±5 

Mouillabilité 

(µL/g) ±20 

A125 

 
37 59 531 

A325 

 
16 47 593 

A525 

 
9 34 681 

Sb1 
 

7 6 364 

Sb2 
 

47 2 178 
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Le traitement thermique des trois argiles A1, A3 et A5 à 700 °C, induit une diminution de 

la surface spécifique SBET et des changements de couleur en fonction du taux de fer (ACL-1). 

Le bilan des différentes pertes de masse déterminées par analyses thermiques et attribuées 

à la déshydroxylation de la kaolinite (450-700 °C) et des composés carbonatés des trois argiles 

brutes et calcinées, A1, A3 et A5, [1] sont reportés à la Figure 18. L’argile brute A125 présente 

une perte de masse de 3% et une perte de 14 % relative à la décomposition des carbonates est 

de 14%. Suite à la calcination, la quasi-totalité de la kaolinite est deshydroxylée tandis que 

seulement 1% des composés carbonatés ont été décomposés. Les argiles A3 et A5 présentent 

un comportement similaire. Par conséquent, la calcination a permis l’activation thermique des 

trois argiles et la formation de métakaolin. Les thermogrammes des sables Sb1 et Sb2 (Annexe 

A), révèlent la présence de composés carbonatés.  

 

Figure 18 : pertes de masse relatives à la déshydroxylation de la kaolinite () et à la 

décarbonatation des carbonates () avant et après la calcination à 700 °C. 

 

Les résultats des analyses thermiques ont permis d’estimer les pourcentages de kaolinite, 

de dolomite et de calcite dans chacune des matières premières marocaines A1, A3, A5, Sb1 et 

Sb2, les résultats sont regroupés sur la Figure 19. Les argiles A1, A3 et A5 ont respectivement 

des teneurs en kaolinite de 27, 28 et de 22 %. De plus, les taux de dolomite et de calcite sont 

respectivement de 10-21, 3-5 et 6-6 pour les argiles A1, A3 et A5. 
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Figure 19 : pourcentages massiques en kaolinite, en dolomite CaMg(CO3)2 et en calcite 

(CaCO3) dans les trois argiles et les deux sables Marocains. Avec () kaolinite, () dolomite 

et () calcite. 

2. Caractérisation structurale  

Le Tableau 6 regroupe les phases minérales détectées par diffraction X comme la kaolinite, 

la dolomite, la calcite et le quartz. La pigeonite et l’hématite sont détectées pour les argiles A1 

et A3, tandis que l’illite et la muscovite sont observées dans l’argile A5. Les sables, Sb1 et Sb2 

contiennent de la calcite, de la dolomite et du quartz. 

Tableau 6 : phases minérales identifiées par analyse DRX des argiles A1, A3 et A5 ; des 

sables Sb1 et Sb2, avec (K: Kaolinite- I: illite- M: muscovite -Q: quartz  - C: calcite- D: 

dolomite- Pi: Pigeonite- Fe: hématite. 

Matière 

première 

Phase minérale 

K I M Q C D Pi Fe 

A1 + - - + + + + + 

A3 + - - + + + + + 

A5 + + + + + + - - 

Sb1 - - - +* + +* - - 

Sb2 - - - - +* + - - 

(*) présent sous forme de traces. 

Concernant les deux sables Sb1 et Sb2, les spectres IRTF (Figure 20) montrent 

essentiellement la présence des bandes relatives à des composés carbonatés. Pour le sable Sb1, 

les bandes à 2511, 1795, 1402, 869 et 712 cm-1, indiquent la présence de la calcite CaCO3, 
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tandis de celles vers 1027 cm-1, de faible intensité, indiquent la présence des liaisons Si-O-Si du 

quartz. Pour le sable Sb2, les composés carbonatés sont de différentes natures que ceux observés 

pour Sb1, en effet les bandes observées à 2524, 1427, 875 et 728 cm-1 indiquent la présence de 

la dolomite CaMg(CO3)2, il est aussi noté la présence de la bande relative au quartz à 1023 cm-

1. 

 

Figure 20: spectres IRTF des sables Sb1 et Sb2 entre 400 et 4000 cm-1. 

 

Ces caractérisations ont mis en évidence que les trois argiles contiennent des teneurs en 

kaolinite et en carbonates différentes. Le traitement thermique a permis l’activation des trois 

argiles avec un taux de kaolinite variant de 22 à 28%. 

IV. FAISABILITE DES GEOPOLYMERES  

1. Détermination des domaines de faisabilité des géopolymères.  

Les essais de faisabilité à partir des trois argiles calcinées à 700 °C, du métakaolin M1 et 

des sables Sb1et Sb2 et d’une solution de silicate de potassium ont été faits pour différents 

ternaires. La Figure 21 illustre le diagramme ternaire obtenu pour  (𝐀𝟏𝟕𝟎𝟎 M1 Sb1), les 

données relatives aux deux autres argiles A3 et A5 sont reportées dans l’article (ACL-2). Le 

ternaire (𝐀𝟏𝟕𝟎𝟎 M1w Sb1v) présente des zones de faisabilité n’incluant pas 100 % d’argile 

A1700, en effet la consolidation est trop rapide. Les limites atteintes sont un minimum de 62,5 

% de M1 et un maximum de 50 % du sable Sb1. Pour les deux autres ternaires (𝐀𝟑𝟕𝟎𝟎 M1 Sb1) 

et (𝐀𝟓𝟕𝟎𝟎 M1 Sb2), des matériaux consolidés à base de 100% d’argiles marocaines sont 

possibles. Les limites de substitutions pour le métakaolin M1 et le sable sont différentes en 

fonction de l’argile et du sable utilisé (ACL-2). 

4000 3600 3200 2800 2400 2000 1600 1200 800 400

Nombre d'onde (cm
-1
)

Sb2

Sb1  

1
4
2
7

3
6
1
5

2
5
1
1

1
7
9
5

7
1
2

8
6
9

1
0
2
7

1
4
0
2

2
5
2
4

1
8
2
3

7
2
8

8
7
5

1
0
2
3



CHAPITRE III : synthèse des différents résultats 

58 

 

Figure 21 : domaines d’existences de matériaux consolidés dans le ternaire  𝐴1700A3-M1-

Sb1, avec (▬) zone de consolidation et (▬) zone de non-consolidation, () 𝐴133
700M133Sb133, 

() S𝐴162,5
700 M117,5Sb117,5, () S𝐴10

700M150Sb150 et() S𝐴162,5
700 M137,5Sb10. 

D’après ces résultats, le ternaire de l’argile A1 montre la zone de faisabilité la plus 

restreinte, tandis que pour les argiles A3 et A5 un plus large domaine de consolidation est 

notable. Ces variations sont en relation avec la réactivité des argiles marocaines, en effet la 

réactivité décroit de A3 à A5 puis A1. Dans les trois cas, les argiles peuvent être utilisées pour 

l’élaboration de liants géopolymères. 

Pour la suite de l’étude, six formulations géopolymères à base de matières premières 

Marocaines ont été étudiées [SA333
700M133Sb133, SA350

700M150Sb1, SA30
700M150Sb150, 

SA533
700M133Sb233, SA550

700M150Sb20, et SA50
700 M150Sb250]. 

2. Données structurales 

Les mélanges réactionnels des six formulations à base de matières premières marocaines 

ont été caractérisées par des analyses in situ de spectroscopie infrarouge. La réaction de 

geopolymérisation conduit à un déplacement de la bande Si-O-M (M= Si ou Al) vers des 

nombres d’onde plus faibles suite à la substitution du silicium par de l’aluminium [2]. La Figure 

22 illustre le- déplacement de la bande Si-O-M en fonction de du rapport molaire 
𝑛𝑆𝑖

𝑛𝐴𝑙+𝑛𝐾
 pour 

les six formulations à base d’argiles Marocaines. Il est observé une diminution de la valeur du 

déplacement en fonction du rapport molaire 
𝑛𝑆𝑖

𝑛𝐴𝑙+𝑛𝐾
. Une valeur de déplacement élevé signifiant 

l’existence de différents réseaux [3] et [4] est obtenue pour un rapport 
𝑛𝑆𝑖

𝑛𝐴𝑙+𝑛𝐾
 faible signifiant 

qu’il y a beaucoup de cations modificateurs (Al3+ et K+). Ceci correspond aux échantillons 

contenant que du métakaolin avec du sable. A l’inverse les valeurs faibles de déplacement pour 
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des rapports élevés sont caractéristiques de réseau géopolymère favorisé et c’est le cas des 

échantillons à base de l’argile A3 plus réactive. Les échantillons à base de l’argile A5 se 

positionnent entre du fait d’une réactivité moindre de la source aluminosilicate. 

 

Figure 22 : évolution du déplacement de la bande Si-O-M en fonction du rapport molaire 

𝑛𝑆𝑖

𝑛𝐴𝑙+𝑛𝐾
 , avec: () S𝐴333

700M133Sb133, () S𝐴350
700M150Sb1, () S𝐴30

700M150Sb150, () 

S𝐴533
700M133Sb233, () S𝐴550

700M150Sb20, et () S𝐴50
700 M150Sb250.  

Les diffractogrammes des matériaux à base de l’argile A3700 et A5700 (Figure 23) présentent 

un dôme amorphe centré autour de 30° (2), indiquant la formation du réseau amorphe associé 

aux phases cristallines de quartz, de la calcite et de la dolomite. La présence de ces derniers 

minéraux révèle qu’ils n’ont pas réagi lors de l’activation alcaline, mais qu’ils agissent plutôt 

comme renfort dans la matrice géopolymère. 

. 

 

Figure 23 : diffractogrammes des géopolymères S𝐴3100
700 et  S𝐴5100

700. 
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3. Propriétés d’usage 

a. Tests de compression 

Les six formulations géopolymères à base de matières premières marocaines, ont été 

comparés à des géopolymères de références élaborés à partir de metakaolin  auquel des ajouts 

de calcite et de dolomite calcinés  ont été effectués, le ternaire (Figure 24) regroupe tous les 

mélanges. Les études de ce ternaire (CaO, MgO et Al2O3-2SiO2) ont pour but de comprendre 

le rôle des composés carbonatés. Les mélanges étudiés peuvent être divisés en trois familles, la 

première se situe au centre du ternaire, et est caractérisée par des proportions molaires presque 

égales en CaO, MgO et Al2O3-2SiO2. La deuxième famille est caractérisée par une forte teneur 

en Al2O3-2SiO2, ces mélanges contiennent une proportion de plus de 70% de précurseur 

aluminosilicate. La troisième famille est composée majoritairement de CaO et d’une quantité 

de Al2O3-2SiO2 inférieure à 50%. 

 

Figure 24 : pourcentages molaires de CaO, MgO et SiO2-Al2O3 dans les différents 

mélanges de matières premières. Avec: () SK590Do10, () SK550Do50, () SK590Ca10, () 

SK550Ca50, () SK568Ca26Do6, () S𝐴533
700M133Sb233, () S𝐴333

700M133Sb133. 

Les résultats des tests de compression des six formulations à base de matières premières 

marocaines et celles à base de kaolin K5 et de carbonates sont reportés (Figure 25) en fonction 

de la teneur en eau dans le matériau consolidé (perte de masse entre 30 et 250 °C obtenue par 

analyse thermique). De façon générale, la valeur de contrainte mécanique diminue avec le taux 

d’eau comme cela est observé pour les liants géopolymères. En effet, plus les matières 
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premières sont réactives meilleure est la valeur de compression et la teneur en eau finale dans 

le matériau est faible [5]. 

 

 

Figure 25 : résistance mécanique en compression  des matériaux consolidés en fonction de 

la perte de masse entre 30 et 250 °C  avec: () SK590Do10
600, () SK590Do10

750, () 

SK550Do50
750, () SK590Ca10

600, () SK590Ca10
750, () SK550Ca50

750, () S𝑨𝟑𝟑𝟑
𝟕𝟎𝟎M133Sb133, 

() S𝑨𝟑𝟓𝟎
𝟕𝟎𝟎M150Sb1, () S𝑨𝟑𝟎

𝟕𝟎𝟎M150Sb150, () S𝑨𝟓𝟑𝟑
𝟕𝟎𝟎M133Sb233, () S𝑨𝟓𝟓𝟎

𝟕𝟎𝟎M150Sb20, et 

() S𝑨𝟓𝟎
𝟕𝟎𝟎 M150Sb250. 

Pour les géopolymères élaborés à partir des mélanges de la première famille (formulations  

SA533
700M133Sb233 , SA50

700 M150Sb250 et K550Do50
750, ayant des proportion égales en CaO, 

MgO et Al2O3-2SiO2, les propriétés mécaniques sont les plus faibles variant de 20 à 33 MPa, 

avec des pertes de masses variant de 21 à 28%. La deuxième famille de matériaux  

SA550
700M150Sb20, SA350

700M150Sb1, SK590Ca10
750, SK590Ca10

600, SK590Do10
750 et SK590Do10

600, 

caractérisée par une forte teneur en Al2O3-2SiO2, montre les résistances mécaniques le plus 

élevées atteignant 51 MPa et une perte de 22 %. La troisième famille de matériaux représentée 

par les échantillons  𝑆A333
700M133Sb133

  et SA30
700M150Sb150 , ayant une teneur importante en 

CaO et moins de 50% de Al2O3-2SiO2, sont caractérisés par des résistances mécaniques 

intermédiaires variant de 30 à 40 MPa, et par des pertes de masses aux alentours de 24%. Ces 

données permettent de classifier les échantillons en fonction de leur composition chimique  

b. Comportement en température 

La Figure 26 regroupe les courbe de dilatation des échantillons 𝑆A333
700M133Sb133, 

𝑆A533
700M133Sb233 et SM1100 . L’échantillon SM1100, présente un retrait total de 17,5 % se 

produisant en deux étapes, le premier de 130 et 300 °C due à la teneur en eau du liant et le 
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second dû à la formation d’un flux visqueux à 980 °C, causant la fermeture des pores et une 

densification [6].  

La substitution partielle du métakaolin M1 par l’argile marocaine A3 et le sable Sb1, dans 

l’échantillon S𝐴333
700M133Sb133, conduit à un retrait total moins important d’une valeur de 9 % 

en trois étape. Le premier dû à l’évaporation de l’eau porale autour de 3 % et le second dû à la 

formation du flux visqueux à plus basse température que pour l’échantillon précèdent. Ceci 

s’explique par la présence de calcium apporté par la calcite. Enfin, le dernier retrait de 1 % est 

due à une quantité de silice non dissoute retardant le flux visqueux. Pour l’échantillon 

SA5700M133Sb233 les mêmes phénomènes sont observés avec une température d’apparition du 

flux visqueux à 734 °C induite par le magnésium issu de la dolomite. 

 

 

Figure 26: courbes de retrait, () SM1100, () S𝐴333
700M133Sb133 et () 

S𝐴533
700

3M133Sb233. 

 

La Figure 27 regroupe le retrait total des échantillons du ternaire (Figure 24) en fonction 

du rapport molaire (nM2+
(réactif) / nM2+

(initiale)) avec (M2+= Ca ou Mg), (M2+
(réactif) = M2+

 résultant 

de la décomposition des carbonates lors de la calcination) et (M2+
(initial) = M2+ initialement 

présents dans les précurseurs solides). De façon générale, la valeur de retrait décroit avec le 

rapport des cations alcalino-terreux. 
𝑀𝑑𝑖𝑠𝑝𝑜𝑛𝑖𝑏𝑙𝑒

2+

𝑀𝑖𝑛𝑖𝑡𝑖𝑎𝑙𝑒
2+ . Les valeurs de retrait les plus élevées, (12 à 16 

%) correspondent à la seconde famille de faible teneur en CaO et MgO (< à 15 %) et de rapport 

molaire ( 
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avec les différents aluminosilicates (kaolin K5 ou argiles marocaines A3700 et A5700) permet de 

limiter la valeur de retrait entre 6 et 8% ; c’est le cas de la première et troisième famille de 

mélanges. Les éléments calcium ou magnésium réactifs améliorent donc le comportement en 

température de ces matériaux par la formation de phases in situ [7-8].  

 

 

Figure 27: retrait entre 30 et 1000 °C en fonction du rapport molaire (nM2+
(réactif) 

/nM2+
(initiale).  Avec: () SK590Do10

600, () SK590Do10
750, () SK550Do50

750, () 

SK550Do50
600, () SK590Ca10

600, () SK590Ca10
750, () SK550Ca50

750, () SK550Ca50
600, () 

SK568Ca26Do6, () S𝐴333
700M133Sb133, () S𝐴533

700M133Sb233. 

Il y a donc un compromis à trouver pour avoir des matériaux développant des propriétés 

mécaniques et un retrait faible en température. 

V. APPLICATION DES REVETEMENTS GEOPOLYMERES  

Dans cette partie les cinq formulations retenues vont être appliquées sur différents substrats 

et des tests d’adhésion seront présentés.  

1. Caractérisation des supports 

Les données physicochimiques des différents substrats sont reportées dans le Tableau 7 et 

les données structurales dans l’article ( ACL-3). Deux types de substrats ont été utilisées, les 

pierres naturelles (calcaire blanc, calcaire bleu et pierres de Fès) et les matériaux artificiels 

(béton et plâtre). Ces deux types de matériaux ont des propriétés physicochimiques différentes, 

les pierres naturelles ont des valeurs de pH autour de 9 tandis que le béton et plâtre ont des 
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valeurs de pH supérieures à 10. Les valeurs de capillarité sont aussi plus élevées pour le béton 

et la plâtre (11,8 et de 51,8 g/m2.s0,5 ) alors qu’elles ne dépassent pas 4,7 g/m2.s0,5 pour les 

pierres naturelles. Le même constat est observé pour la porosité, les pierres naturelles présentent 

des valeurs faibles qui ne dépassent pas 5,1 %, tandis que le béton et le plâtre sont caractérisés 

par des pourcentages de porosité de 13,6 et de 54 %. Les valeurs de rugosité présentent les 

mêmes variations à l’exception du plâtre. Cette dernière valeur est certainement à écarter. 

Tableau 7 : Valeurs de de pH, de capillarité, de porosité et de rugosité des supports 

Substrat 
Valeur de pH 

 0,1 

Capillarité 

(g/m2.s0,5) 

Porosité 

(%)  0,1 

Ra (µm) 

 0,1 

Calcaire blanc 9,2 4,7 4,2 2,7 

Calcaire bleu 8,9 0,2 0,3 1,3 

Pierre Fès 8,9 1,6 5,1 3,5 

Béton 10,3 11,8 13,6 7,0 

Plâtre 11,5 51,8 54,0 1,0 

 

Les données structurales confirment que le calcaire bleu, le calcaire blanc et la pierre de Fès 

sont essentiellement composées de calcite avec des traces de quartz et que le béton et le plâtre 

sont constitués respectivement d’aluminosilicates et de gypse. 

Ces différences entre les différents substrats, peuvent influencer la nature des interactions 

entre les revêtements géopolymères et ces derniers et donc impacter l’adhésion. 

2. Sélection des formulations géopolymères adaptées au procédé de projection 

Des suivis de viscosité dans le temps sur les cinq formulations ont permis de déterminer la 

viscosité initiale et le temps de prise (Tableau 8). Afin de réaliser des revêtements, il faut un 

temps de prise suffisant mais pas trop long et des viscosités inférieures à 1 Pa.s. Par conséquent, 

les mélanges réactionnels SA5700 et SA3700 ont été écartés de par leur temps de prise trop faible 

ou trop long. 

Tableau 8: viscosités initiales et temps de prise des mélanges réactionnels. 

Mélange réactionnel η à t = 10 min (Pa.s) Temps de prise (min) 

SM1100 0,11 419 

S𝑨𝟑𝟏𝟎𝟎
𝟕𝟎𝟎

 0,02 776 

S𝑨𝟑𝟑𝟑
𝟕𝟎𝟎M133Sb133 0,09 387 

S𝑨𝟓𝟏𝟎𝟎
𝟕𝟎𝟎

 0,08 5 
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S𝑨𝟓𝟑𝟑
𝟕𝟎𝟎M133Sb233 0,02 339 

 

Les trois formulations (S𝐴333
700M133Sb133, S𝐴533

700M133Sb133 et SM1100) de temps de prise 

autour de 400 minutes ont été retenues pour la suite des essais d’application des revêtements 

par projection sur les différents supports. 

3. Détermination des conditions opératoires de projection 

a. Optimisation de la projection 

Des essais de projection ont été effectués afin de déterminer les paramètres optimaux de 

projection, à savoir la pression d’air et la distance entre la buse et le surface du substrat. Le 

diamètre de buse adapté à la gamme de viscosité des trois formulations est de 4 mm.  

A titre d’exemple, sur la ( 

Figure 28), il est donné une photo du revêtement  SM1100 appliqué avec une pression de 1 

et 5 Bars. En présence, d’une faible pression, l’impact du liquide est faible ne permettant pas 

d’adhérence et en présence d’une forte pression, l’impact induit une perte de matière au centre 

due au liquide qui est projeté vers l’extérieur. Afin de choisir la pression adéquate et la distance, 

la Figure 29 regroupe les aspects des revêtements en fonction de la pression pour différentes 

distances entre le substrat et le pistolet. L’état du revêtement est évalué visuellement sur une 

échelle de 1 à 100 %, avec les valeurs de 10 et 90 % qui correspondent à un étalement 

hétérogène et homogène.  

(a) 

 

(b) 

 

 

Figure 28 : revêtement SM1100 appliqué avec une pression de (a) 1 et (b) 4 Bars. 

 

Pour une distance de 30 cm, l’état du revêtement augmente de façon linéaire mais le résultat 

n’est pas satisfaisant. En utilisant une distance de 40 cm, l’état du revêtement atteint une valeur 

optimale pour une pression de 3 Bar. Ces données peuvent être expliquées par une vitesse 
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d’impact suffisante pour engendrer des réactions de polymérisation. Il sera donc retenu une 

pression de 3 Bar et une distance de travail de 40 cm. 

 

Figure 29 : état du revêtement en fonction de la pression d’air pour différente distance de 

projection () 30 cm et () 40 cm. 

b. Contrôle du séchage 

Des revêtements à partir des trois formulations ont été stockés à 20 °C à la fois à 50 et 85 

% RH, afin d’évaluer l’effet des conditions de stockage et de déterminer le nombre de couches 

optimal pour la suite des essais. A titre d’exemple, la Figure 30, regroupe le bilan des essais 

effectués, et les évaluations visuelles  de l’état  des revêtements sur une échelle de 0 à 0,9 pour 

la formulation (SM1100). Les données relatives aux autres formulations sont regroupées à 

l’annexe B. Dans les conditions de température et d’humidité (T=20 °C et HR= 50 %), le 

revêtement SM1100 appliqué en une couche ne montre pas de fissures quel que soit le support. 

Il en est de même pour les revêtements appliqués en deux couches avec un intervalle de 10 

minutes. Avec un intervalle de 25 minutes des fissurations sont observées seulement pour le 

plâtre mais pas pour les autres supports. Le stockage à (T=20 °C et HR= 85 %) n’induit pas de 

changement pour une couche peu importe le support, tandis que pour deux couches et trois 

couches à nouveau, il est observé des fissures pour le support plâtre. Concernant les deux autres 

formulations des fissures sont principalement observées pour les conditions de stockage à 85 

% HR pour les supports plâtre, le calcaire blanc et le béton. 

Le Tableau 9 regroupe les photos des trois revêtement appliqués sur le plâtre. Les fissures 

observées pour les échantillons SM1100 sont dues aux retraits causés par la consolidation du 

liant. Pour les deux autres formulations S𝐴333
700M133Sb133 et S𝐴533

700M133Sb233 la présence des 
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sables calcaires Sb1 et Sb2 jouant le rôle de renforts limite le retrait et donc la propagation des 

fissures. 

 

(A) 

 

(B) 

 

Figure 30 : bilan des observations visuelles des essais de projection des revêtements 

SM1100, à 10 minutes (A) et à 25 minutes d’intervalle (B), avec () stocké à 50% HR, et () à 

85% HR. 
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Tableau 9 : photos des revêtements appliqués sur du plâtre en trois couches avec (a) SM1100 

25 minutes d’intervalle, (b) S𝑨𝟓𝟑𝟑
𝟕𝟎𝟎M133Sb233 à 25 minutes d’intervalle, (c) S𝑨𝟑𝟑𝟑

𝟕𝟎𝟎M133Sb133 

en deux couches à 10 minutes d’intervalle. 

(a) 

 

(b) 

 

(c) 

 

 

Les revêtements à deux couches appliquées à intervalle de dix minutes semblent être la 

combinaison optimale quelle que soient les conditions de stockage. 

c. Evaluation des revêtements  

Les photos des trois revêtements appliqués sont regroupées dans le Tableau 10. La valeur 

de L* correspond à la luminosité exprimée en pourcentage, et la chrominance (couleur) est 

représenté par les paramètres a* et b. Le revêtement SM1100 a un aspect homogène et une 

couleur beige claire avec (*a=2% et *b=11%), et des valeurs de luminosité de 79% pour le 

calcaire blanc, Le revêtement S𝐴333
700M133Sb133 a un aspect granuleux et une couleur rouge 

orange confirmés par le paramètre a* d’une valeur de 11%. Les différences de couleur entre les 

revêtements S𝐴333
700M133Sb133 et S𝐴533

700M133Sb233 peuvent être dues à la teneur et à 

l'environnement du fer dans la matrice géopolymère. 

Tableau 10: photos des revêtements SM1100, S𝐴333
700M133Sb133 et S𝐴533

700M133Sb233 

appliqués en deux couches sur le calcaire blanc ainsi que les mesure d’albédo. 

Revêtement 

SM1100 SA333
700M133Sb133 SA533

700M133Sb233 

 

L *(79 %)                           

a* (2%) ; b* (11%) 

 

L (61%)                                

a* (11%) ; b* (18%) 

 

L (62 %)                                   

a* (9%) ; b* (17 %) 

 

Un autre paramètre à prendre en compte pour l’évaluation des revêtements est la porosité 

des substrats utilisés. La Figure 31 regroupe les données d’adhérence en fonction de la porosité 

pour trois substrats (calcaire, pierre de Fès et béton) et trois liants SM1100, SA333
700M133Sb133 et 

1 cm 1 cm 1 cm
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SA533
700M133Sb233. De manière générale l’adhérence décroit avec la porosité du support. Les 

revêtements appliqués sur le calcaire blanc, ayant le taux de porosité le plus faible, sont 

caractérisés par des adhérences élevées avec des valeurs de 9 MPa pour SM1100 et de 6 MPa 

pour SA333
700M133Sb133 et SA533

700M133Sb233. L’utilisation de la pierre de Fès de porosité 

légèrement plus élevée entraine des valeurs d’adhérence plus faibles 3 MPa. Ce phénomène est 

amplifié dans le cas du béton avec une valeur ne dépassant pas 1,7 MPa pour une porosité de 

16 %. Ceci confirme que l’adhérence est fonction du substrat comme la rugosité et la porosité. 

 

 

Figure 31 : évolution de l’adhérence des revêtements () SM1100, () S𝑨𝟑𝟑𝟑
𝟕𝟎𝟎M133Sb133 

et () S𝑨𝟓𝟑𝟑
𝟕𝟎𝟎M133Sb233, appliqués sur le calcaire blanc, sur la pierre de Fès (Gris) et sur le 

béton (symbole vide). 

La compréhension des mécanismes d’adhésion de ces liants doit être poursuivie. 
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Publication 1 (ACL-1) 

 

A. El khomsi, A. Gharzouni, N. Idrissi Kandri, A. Zerouale  and S. Rossignol 

 

« Moroccan clays for potential use as aluminosilicate precursors for geopolymer 

synthesis » 

 

E3S Web of Conferences 240, 03001 (2021) 

 

Résumé 

Trois argiles marocaines, notées A1, A3 et A5, ont été prélevées dans la région de Fès dans 

le but d'une utilisation potentielle comme précurseurs d'aluminosilicate pour la synthèse de 

géopolymères. Chaque argile a été soumise à une calcination à 700 ° C et analysée à l'aide de 

DTA / TG, de mesures de distribution granulométrique, de spectroscopie FTIR et XRD avant 

et après le traitement thermique. Les résultats ont montré que les trois argiles contiennent de la 

kaolinite dans des proportions différentes en plus de certains minéraux associés, tels que le 

quartz, l'hématite, la calcite et la dolomite. Les argiles ont été activé avec succès par le 

traitement thermique suite à l'amorphisation de la kaolinite, qui est essentielle pour la 

geopolymérisation. D'autres changements ont été observés dans les minéraux associés, 

notamment les carbonates, qui se décomposent partiellement ou totalement selon l'argile, tandis 

que d'autres minéraux restaient intacts. Les valeurs SBET et NBO sont conformes au degré de 

polymérisation.
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Publication 2 

« DOCUMENT NON LIBRE DE DROITS, NON REPRODUIT PAR RESPECT DU DROIT D’AUTEUR » 

 

A. El khomsi, A. Gharzouni, N. Idrissi Kandri, A. Zerouale and S. Rossignol 

 

« Properties of Geopolymer Composites from two Different 

Moroccan Clays » 

 

CMT - Ceramics in Modern Technologies, 2 (2020) 

 

Résumé 

L'objectif de cette étude est de valoriser les argiles de la région de Fès au Maroc en les 

utilisant comme précurseurs aluminosilicate pour la synthèse de géopolymères. En plus des 

argiles, l'utilisation de calcite et de dolomite comme additifs minéraux a également été étudiée. 

Dans un premier temps, les argiles marocaines ont été activées thermiquement par calcination 

à 700 ° C, puis activée alcalinement à l’aide d’une solution de silicate de potassium. Les 

échantillons ont été synthétisés en combinant de l'argile, du métakaolin et un additif minéral 

dans des proportions variaables. Des matériaux consolidés ont été obtenus avec succès et la 

réaction de geopolymérisation a été suivie in-situ par spectroscopie infrarouge à transformée de 

Fourier (FTIR), qui a révélé la formation de plusieurs réseaux. Les résultats ont démontré que 

les composites géopolymères élaborés présentent une résistance mécanique allant de 8 à 50 

MPa. 
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Publication 3 

 

S. Rossignol, A. Gharzouni, A. El khomsi, R. Farges, N. Idrissi Kandri, P. duport and  A. 

Zerouale 

 

« Geopolymer composite coatings based on moroccan clay and sands for restoration 

application » 

 

Front. Chem. Eng. | doi: 10.3389/fceng.2021.667982 (2021) 

 

Résumé 

Cette étude vise à élaborer un liant géopolymère et des mortiers à base d'argiles et de sables 

marocains locaux, pour une utilisation comme revêtements dans la restauration de monuments 

historiques au Maroc. Pour cela, cinq substrats, un liant géopolymère et deux mortiers 

géopolymères ont été étudiés. La caractérisation des substrats a révèlé des différences en terme 

de valeur de ph, de capillarité, d'angle de contact et de rugosité de surface. Ces différences 

affectent l'épaisseur du revêtement, qui dépend également de la viscosité, du rapport (liquide / 

solide) et du squelette granulaire du revêtement géopolymère. Un pouvoir adhésif élevé (jusqu'à 

9 Mpa) a été atteint sur les substrats calcaires, cependant, ces valeurs diminuent avec 

l'augmentation de l'humidité relative. Dans le cas des pierres provenant de Fès, une valeur de 

force adhésive stable de l’ordre de (3 MPa) a été mise en évidence pour toutes les formulations 

de revêtement et peu importe les conditions de stockage confirmant l'adéquation du revêtement 

à base de métakaolin, d'argiles marocaines et de sables pour les applications de restauration. 
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Chapitre d’ouvrage 

« DOCUMENT NON LIBRE DE DROITS, NON REPRODUIT PAR RESPECT DU DROIT D’AUTEUR » 

A. Gharzouni, L. Ouamara, A. El khomsi, I. Sobrados and S. Rossignol 

 

« Shaping and Thermal Resistance of Geopolymers Based on Different Aluminosilicate 

Sources» 

 

Central West Publiching, ISBN: 978-1-925823-23-3, pp (35-62), 2018 

 

Résumé 

Ce chapitre est consacré à l’étudie de la mise en forme et du comportement thermique des 

geopolymères en fonction de la source aluminosilicate et solutions alcalines utilisées, ainsi que 

l’identification de l'influence des matières premières et de l’incorporation de charges minérales 

sur les propriétés de ces matériaux. Pour cela, trois sources aluminosilicate dont un métakaolin, 

une argilite et des sédiments ont été activées avec soit une solution de silicate de potassium, où 

une solution mixte de silicate de potassium et de sodium. Les résultats montrent une 

amélioration des propriétés mécaniques des géopolymères traités thermiquement quand 

l’argilite ou bien les sédiments sont utilisés, ces matériaux ont été analysé par DRX, IRTF et 

par RMN, ainsi que par des mesures de dilatomètrie afin d’expliques les phénomènes 

responsables des changements des propriétés mécaniques en température. Les matériaux 

obtenus ont été mis en forme avec succès par coulage et par impression 3D. 
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Ce travail a été effectué dans le but d’élaborer des géopolymères à partir de trois types 

d’argile et deux types de sable marocains pour la restauration des monuments historiques. Les 

revêtements doivent préserver l’authenticité de ces monuments, assurer une réparation durable, 

résister aux contraintes climatiques et ne pas induire de dommages à ce patrimoine. 

  

Afin d’atteindre les objectifs fixés, une activation alcaline des argiles marocaines a été 

réalisée pour obtenir des formulations de géopolymères adaptés à l’utilisation ciblée. Les 

caractérisations structurale et physicochimique des argiles brutes et calcinées ont montré, une 

similitude entre ces matières premières en terme de composition minéralogique. La calcination 

de ces argiles à 700 °C conduit à des changements structuraux, se manifestant essentiellement 

par la déhydroxylation de la kaolinite et la décomposition partielle ou totale des espèces 

carbonatées. Les domaines de faisabilité de géopolymères dans le ternaire Argile-Métakaolin-

Sable ont été délimités pour chacune des trois argiles marocaines. La caractérisation des 

matériaux obtenues par des suivis IRTF a permis de mettre en évidence les réactions de 

polycondensation responsables de la formation de réseaux résultant de la phase réactive et des 

interactions entre les impuretés des argiles marocaines et la solution d’activation. Des tests à 

800 °C ont montré que les géopolymères à base d’argiles naturelles gardent leur résistance 

mécanique alors que le liant géopolymère de référence présente une résistance mécanique plus 

faible. 

 

Parmi les différentes formulations, trois formulations (S𝐴333
700M133Sb133, 

S𝐴533
700M133Sb133 et SM1100) ont été sélectionnées de par leur propriété rhéologique adaptée 

pour leur application comme revêtement au moyen d’un pistolet. Ces formulations ont été 

appliquées sur des substrats en pierres naturelles, en béton ou en plâtre. Les conditions 

opératoires retenues ont été l’utilisation d’un pistolet à crépir en utilisant une buse de 4 mm de 

diamètre, une pression d’air de 3 Bar et une distance d’application de 40 cm. Les différents 

revêtements appliqués ont été placés dans trois conditions de stockage (20 °C/ 50 et 85 % HR) 

et en conditions extérieures (-2,3 ≤ T ≤ 19,4 ° C et 40 ≤ HR ≤ 99%). Les résultats obtenus 

montrent une tenue de ces revêtements face aux différentes conditions. Des valeurs de test 
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d’adhérence de 2 à 9 MPa obtenues sont supérieures au seuil requis qui est de 1 MPa validant 

ainsi l’application. Ces données sont corrélées aux données physicochimiques du substrat telles 

que la rugosité et la porosité. Afin d’expliquer ces données, les profils de concentration par 

microscopie électronique à balayage ont montré une diffusion de l’élément potassium au sein 

du substrat de l’ordre de 4 µm pour une pierre naturelle et de 8 µm pour le béton. Par 

conséquent, l’adhérence du revêtement n’est pas purement physique et peut être aussi de nature 

chimique. 

 

Ces résultats indiquent la possibilité de restaurer d’anciens monuments sans causer de 

changements irréversibles du substrat. En perspectives, il serait envisageable de: 

(i) Transposer les résultats obtenus à une plus grande échelle, en appliquant ces revêtements 

sur une section d’un mur de monuments et de suivre leur évolution à long terme. 

(ii) Elargir le champs d’application de ces revêtements à des domaines autres que la 

restauration de monuments. 

(iii) Incorporer des renforts provenant de déchets à recycler (restes de briques ou de poterie) 

dans la matrice géopolymère. 
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Annexe A : thermogrammes des sables, Sb1 () et Sb2 () entre 30 et 800 °C. 
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Annexe B : bilan des observations visuelles des essais de projection du revêtement 

S𝑨𝟓𝟑𝟑
𝟕𝟎𝟎M133Sb233   à 10 minutes (A) et à 25 minutes d’intervalle (B), avec () stocké à 50%, et 

() à 85% d’humidité relative. 

(A) 

 

(B) 
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Résumé de la thèse 

Ce travail s’inscrit dans le cadre de l’élaboration d’un liant géopolymère à base d’argiles et de sables 

marocains de la région de Fès. Ces matières premières ont été caractérisées par différentes techniques 

physicochimiques et structurale comme la fluorescence X, l’analyse thermogravimétrique, la diffraction des 

rayons X et la spectroscopie infrarouge à transformée de Fourrier, ces analyses ont été effectuées sur ces 

matières à l’état naturel et calcinées à 700 °C, puis une activation alcaline a été effectué avec une solution de 

silicate de potassium.  

La faisabilité de géopolymères à base de ces précurseurs a été étudiée et des formulations ont été 

élaborées. Les matériaux ainsi obtenus présentent des propriétés thermiques et mécaniques intéressantes. En 

effet, ils ont de faibles valeurs de retrait en température comparés à ceux des géopolymères conventionnels à 

base de Métakaolin et des résistances mécaniques en compression comprises entre 5 et 50 MPa. Trois 

formulations présentant les propriétés rhéologiques adéquates pour la projection à l’aide d’un pistolet à crépir 

ont été utilisées comme revêtements sur cinq types de substrats. Les résultats obtenus montrent une tenue de 

ces revêtements et des adhérences allant de 2 à 9 MPa. Les interactions entre les revêtements et les substrats 

conduisent à une interphase d’une épaisseur de l’ordre de 8 µm acceptable pour des travaux de restauration. 

Ces liants géopolymères peuvent être destinés à la restauration des monuments historiques tout en 

préservant l’authenticité des structures d’origine. 
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