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RESUME : Le phosphogypse de SFAX a des caractéristiques qui évoluent peu en 
fonction de la durée de son stockage. Il est peu radioactif, comparé à d’autres 
phosphogypses dans le monde mais présente un très mauvais comportement à 
l’immersion. 

ABSTRACT : Phosphogypsum, subject of this research, is a by-product, by 
dehydrate process, of phosphoric acid production of Sfax factory. An important 
bibliographical review shows that  Phosphogypsum is a world-wide known waste, 
for which the composition and the caracterisation depend on the ore and on the 
manifacture process, for which we note difficulties in its use. The caracterisation  of 
Sfax Phosphogypsum  has allowed finding out that it is a material for which  the 
characteristics change not so much during its storage. It presents also a very bad 
behaviour  to immersion. 
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Cette étude a été réalisée dans le cadre d’une thèse en cotutelle entre 

l’Ecole Nationale d’Ingénieurs de Tunis et l’Institut National des Sciences 
Appliquées de Toulouse, avec la coopération du Groupe Chimique Tunisien. 
Elle concerne la gestion environnementale du phosphogypse des terrils de 
Sfax, résidu industriel de la fabrication de l’acide phosphorique [SFAR, 2004].  

Le procédé industriel utilisé en Tunisie produit, à partir de quatre tonnes 
de minerai apatitique et de 2,5 tonnes d’acide sulfurique, environ une tonne 
d’acide phosphorique et cinq fois plus de phosphogypse. Ainsi donc, de 
grandes quantités de phosphogypse (10 millions de tonnes par an pour la 
Tunisie) sont produites chaque année, et pour le moment, le principal mode 
de gestion de ce phosphogypse est le stockage en terril, au voisinage de 
l’usine de production et du littoral [CHARFI, 1995], ce qui est peu compatible 
avec les politiques actuelles du « développement durable ».   

D’autres modes de gestion sont ou ont été pratiqués ailleurs, avec plus ou 
moins de succès, comme par exemple la valorisation agricole, l’utilisation en 
sous-couche routière, la fabrication de plâtre ou le traitement en vue d’une 
utilisation en cimenterie [CHARFI, 2000]. Ces utilisations sont en effet souvent 
problématiques car le matériau présente en sortie de production des 
caractéristiques en général défavorables :  

·  une humidité importante, qui nécessite souvent un traitement de 
séchage coûteux en énergie ;  

·  une acidité élevée qui favorise par exemple l’oxydation des 
wagons métalliques en cas de transport par voie ferrée ;  

·  une sensibilité à l’eau après mise en œuvre en remblai ou en sous-
couche de chaussée qui influe fortement sur ses propriétés 
mécaniques [GORLE, 1985] ; 

·  la présence d’impuretés en quantité variables qui affectent 
fortement les caractéristiques et propriétés des matériaux dérivés 
(plâtre) ou de mélange (ciment), ce qui nécessite des traitements 
coûteux de purification,… [KLINGHOFFER, 1977]. 

Dans le cas de la Tunisie, la gestion du phosphogypse doit être adapté au 
problème posé (quantitatif notamment) et au contexte local, économique, 
technique voire climatique… .  
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Trois échantillons, notés A, B et C, ont été prélevés par quartage, puis 
homogénéisés et stockés en sachets plastiques étanches. 

 L’échantillon A est le phosphogypse de fraîche production. Il a été 
prélevé en sortie de filtre, puis laissé décanter une journée avant quartage, 
homogénéisation et ensachage.  
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L’échantillon B est âgé d’une dizaine d’années environ. Il a été prélevé 
au-dessus d’un petit terril utilisé par le Groupe Chimique Tunisien de 
manière discontinue, et pour la dernière fois dix ans auparavant. 

L’échantillon C est le plus âgé : environ cinquante ans. Il a été prélevé au 
pied du grand terril de Sfax, à environ deux mètres à l’intérieur du terril, afin 
d’éviter la croûte extérieure qui s’est formée avec le temps. 

����
�
�����	
��������	�����
2.1 TENEUR EN EAU (TABLEAU 1) 
 

Echantillon A B C 
wwww (%) 32 8 11 

 
Tableau 1 : teneurs en eau des échantillons de phosphogypse 

 
La teneur en eau est bien entendu plus élevée pour le phosphogypse de 

nouvelle production ; Cette teneur en eau diminue avec le temps pour 
atteindre une valeur d’équilibre de l’ordre de 10% environ sous le grand 
terril. Les valeurs mesurées pour le prélèvement effectué à la partie 
supérieure du petit terril doivent être plus variables et dépendre des 
conditions climatiques du jour. 

2.2 MASSE VOLUMIQUE  
Mesurées par la méthode du pycnomètre, les masses volumiques des 

grains de phosphogypse sont très proches de la valeur habituellement donnée 
pour le gypse naturel : 2,32 g/cm3.  

2.3 GRANULOMETRIE (TABLEAU 2) 
 

Echantillon A B C 
D90 (µm) 96-140 60-94 71-87 
D50 (µm) 30-43 32-44 42-44 
D10 (µm) 18-33 24-28 32-35 

Tableau 2 : Plages de variation des caractéristiques 
 granulométriques des échantillons de phosphogypse. 

L’analyse granulométrique est faite par tamisage et sédimentométrie. Il 
est constaté un certain resserrement de la granulométrie avec le temps, sans 
doute sous l’effet de phénomènes d’érosion - dissolution. En effet, le 
phosphogypse A est de la classe 25/118 (valeurs moyennes), le B 26/87 et le 
C 33/79. L’exploitation des analyses de granulométrie laser donne les 
mêmes tendances, bien que les valeurs soient plus étalées. 
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2.4 MORPHOLOGIE  
 

 

 

 

 

(A)             (B)                   (C) 
Figure 1. Photos MEB des échantillons étudiés, échelle:     20 microns 

L’examen au microscope électronique à balayage montre (figure 1) les 
formes tabulaires ou hexagonales bien connues [MOUSSA,1982 ; MURAT,1977], 
avec de plus un certain adoucissement des formes (« arrondissement ») pour 
le phosphogypse B et surtout le phosphogypse C par rapport au A. Cette 
évolution de la morphologie corrobore le processus d’érosion dissolution 
évoqué plus haut à propos de l’évolution de la granulométrie dans le temps. 

� � � 
�
�����	
������������� �
3.1 ANALYSE CHIMIQUE  

Le tableau 3 donne les éléments majeurs et mineurs de nos échantillons, 
analysés à notre demande par le GCT, essentiellement par des méthodes 
spectrophotométriques. Ce tableau reporte aussi la fourchette de variation 
donnée par CHARFI en 1995 pour un phosphogypse tunisien de fraîche 
production (la teneur en eau donnée étant comprise entre 20 et 35%) 
correspondant à notre échantillon A. 

Tableau 3 : Composition chimique (majeurs et mineurs) 
du phosphogypse de Sfax 

* : L’acide phosphorique syncristallisé est constitué d’ions HPO4 2- qui remplacent des ions SO42- dans 
la structure cristalline du gypse (Goers, 1980) 
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Nous constatons dans nos échantillons des valeurs relativement élevées 
pour le P2O5, surtout soluble, preuve que le procédé n’était pas réglé à 
l’optimum lors de l’échantillonnage. Nous constatons aussi une diminution 
de ce pourcentage ainsi que celui du fluor entre le A et le B et C, sans doute 
liée au lavage lors du transport par voie humide sur le terril. 

 Les valeurs obtenues par ICP-MS sur les éléments traces (métaux lourds 
et terres rares) sont reportés sur le tableau 4. Sur ce même tableau sont 
donnés les résultats obtenus sur deux autres phosphogypses américains et sur 
deux matériaux naturels de référence : un schiste et un sol. 
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Tableau 4 : Composition chimique (traces et terres rares)du phosphogypse de Sfax 
 comparé à d’autres origines ou matériaux [Rutherford, 1994] 

Sauf pour le cadmium et le zinc, les valeurs trouvées n’évoluent pas avec 
le temps, compte -tenu des incertitudes de mesures. Mais les quelques 
variations trouvées peuvent aussi bien être dues à des variations de taux 
d’impuretés dans les minerais.  

Une investigation complémentaire effectuée avec une microsonde 
électronique a montré que les impuretés  P et F, se retrouvaient 
préférentiellement dans les cristaux les plus petits, notamment dans le cas du 
phosphogypse A. Cette constatation a été faite aussi par Chang en 1987 et 
Arocena en 1995. 

3.2 ANALYSE MINERALOGIQUE  
Sur les échantillons de phosphogypse séchés à 40°C pendant 48 heures, 

nous avons effectué des essais de diffraction des rayons X (Raie Ka Co). 
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Les diagrammes obtenus montrent uniquement les différents pics 
caractéristiques du gypse pour les trois échantillons. 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure 2. Diagrammes de diffraction des rayons X des trois échantillons étudiés 

3.3 STABILITE THERMIQUE  
Un séchage prolongé et/ou à température supérieure à 40°C montre, 

surtout pour le phosphogypse A, une décomposition progressive en 
semihydrate. Une étude de stabilité thermique a donc été entreprise, dans le 
but de vérifier la stabilité du phosphogypse du terril de Sfax vis à vis d’un 
stockage prolongé pouvant comporter des expositions de quelques heures à 
plus de cinquante degrés. Un essai de suivi massique pendant un maintien à 
50°C montre en effet une plus grande instabilité du phosphogypse de fraîche 
production (figure 3) liée à la décomposition du gypse en semihydrate 
comme l’ont montré les diagrammes de diffraction des rayons X. Cette 
constatation est confirmée à d’autres températures supérieures à 40°C [SFAR, 
2004].  

Pour expliquer ce phénomène, on peut mettre en cause la présence 
d’impuretés (VIEILLEFON,1979) qui diminuerait la température de 
décomposition du gypse, notamment les acides résiduels P2O5. Pour vérifier 
cette hypothèse, nous avons refait l’expérience (figure 4) avec un 
phosphogypse A lavé, donc sans acide, et un phosphogypse A additionné de 
2% d’acide phosphorique (A acide). 
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figure 3 : Variation massique des phosphogypses A,B et C en fonction 
de la durée de séchage à 50°C. 

 
Figure 4 : Variation massique des phosphogypses A, A acide  

et A lavé en fonction de la durée de séchage à 50°C. 

Les analyses par diffraction des rayons X montrent bien une 
décomposition du gypse en semihydrate pour les phosphogypse A et A 
acide, et non pour le A lavé (figure 5). Les diagrammes suggèrent même que 
la décomposition est d’autant plus forte que le taux d’acide phosphorique est 
important. 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 

 
Figure 5 : Diagrammes de diffraction des rayons X des phosphogypses 

A, A acide et A lavé après trois jours de séchage à 50°C. 
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Des analyses thermodifférentielles réalisées sur des échantillons de 0.6 g 
chauffés à 300°C par heure montrent bien aussi une plus aisée 
décomposition du A acide par rapport au A et surtout au A lavé (figure 6). 
L’indicateur est ici la température de décomposition du gypse en 
semihydrate (au début de la décomposition ou au sommet du 1° pic). Pour la 
transformation du semihydrate en anhydrite, les impuretés ne semblent pas 
par contre jouer le même rôle. 

Figure 6 : Diagrammes d’analyse thermodifférentielle  
 des phosphogypsesA, A acide et A lavé. 

Le procédé de transport par voie humide lave le phosphogypse A de ses 
acides résiduels et par suite on peut supposer que le sous-produit industriel 
qui est stocké sur les terrils de Sfax se comporte de façon analogue aux 
échantillons B et C. On constate (figure 3) qu’un séchage de plus de six jours 
à 50°C ne décompose pas le phosphogypse B ou C, la perte initiale de 
masse correspondant au départ de l’humidité résiduelle du matériau. On peut 
donc confirmer la stabilité thermique du phosphogypse des terrils de Sfax. 

3.4 PH DES PHOSPHOGYPSES BRUTS  
Cette mesure a été effectuée sur des suspensions au 1/10 et les résultats 

confirment la plus grande acidité du phosphogypse A (tableau 5). 
 

Échantillon A B C 
pH 2.63 2.96 3.24 

Tableau 5 : Mesure de pH des échantillons étudiés. 

Nous avons pu contrôler qu’en lavant une fois à l’eau déminéralisée le 
phosphogypse A, on trouvait une valeur de pH voisine de celles des 
phosphogypses B et C. Nous avons trouvé aussi qu’il fallait douze lavages 
successifs de ce type pour annuler complètement l’acidité des 
phosphogypses et obtenir un pH neutre voisin de 7. C’est sans doute cette 
difficulté de neutralisation des phosphogypses par lavage qui a poussé à 
développer un procédé à la chaux, rapporté par COLOMBEL en 1978.  

3.5 RADIOACTIVITE  
Les phosphates naturels utilisés comme minerai pour la production 

d’acide phosphorique sont naturellement radioactifs, comme beaucoup de 
minerais. Il est donc naturel de les retrouver dans les produits et sous 
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produits issus de cette filière de fabrication. Il a été constaté [Rutherford-
1995] que l’uranium 238 et le thorium 232, radioactifs, restaient 
préférentiellement dans l’acide phosphorique, tandis que le radium 226 se 
retrouvait quasiment intégralement dans le phosphogypse. Des mesures de 
spectrométrie gamma à haute résolution, effectuées au Centre National des 
Sciences et Techniques Nucléaires Tunisien ont donné les résultats suivants 
(tableau 7), en terme d’activité moyenne exprimées en Bq/kg. 
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Tableau 7 : Activités moyennes (en Bq/kg) des séries U - 235, Ra - 226, et Th – 232 pour les trois 
échantillons de phosphogypse des terrils de Sfax. 

Comme prévisible, l’activité du radium dans le phosphogypse est 
prépondérante. Elle reste stable quelque soit la durée de stockage du 
phosphogypse . Les deux autres éléments radioactifs présentent une activité 
décroissante avec la durée de stockage. Cette constatation doit être 
rapprochée notamment du fait que le phosphogypse A est lavé dans son 
transport et perd de ce fait une partie de son acidité.  

Une comparaison des résultats trouvés avec les quelques glanés dans la 
littérature montre que le phosphogypse tunisien présente une activité plutôt 
inférieure à la moyenne des phosphogypses produits dans le monde (tableau 7 ). 
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Tableau 8: Activités de U238, Ra226 et Th232 (en Becquerels/kg) 

 de quelques phosphogypses produits dans le Monde. 
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Les poids volumiques mesurés en fonction de la teneur en eau  

sont donnés par la figure et ne montrent pas de variation notable entre 
les trois échantillons compactés selon l’essai normalisé NF P 94-093. 

Figure 7. Évolution des poids volumiques secs en fonction des teneurs 
 en eau de compactage. 

Les portances ont été mesurées selon l’essai CBR (norme NF P 94-078) 
et les résultats obtenus montrent une portance nettement plus faible pour le 
phosphogypse de fraîche production pour une teneur en eau égale à 
l’optimum Proctor Modifié. Cette portance du phosphogypse A augmente 
fortement lorsque la teneur en eau diminue mais reste toujours inférieure à 
celles des phosphogypses plus âgés (figure 8). 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 

Figure 8 : Résultats d’essais CBR sur les trois échantillons étudiés. 

Les résistances à la compression et à la traction par fendage des trois 
phosphogypses ont été mesurées sur éprouvettes cylindriques 50x100 mm 
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confectionnées par compression à la densité Proctor modifiée et conservées, 
soit à l’air dans une salle à 22°C, soit après conservation du même type et 
immersion dans l’eau une heure avant essai. Les résultats (moyenne de trois 
essais) sont portés en fonction de l’âge sur les figures 9 (compression 
simple) ou 10 (traction par fendage). 

Figure 9 : Résistance en compression en fonction de la durée de conservation 

 
Figure 10 : Résistance en traction par fendage en fonction de la durée de conservation 

 
D’après ces essais, le phosphogypse A présente des résistances 

mécaniques bien inférieures à celles des deux autres phosphogypses. De plus 
ces résistances évoluent peu dans le temps, contrairement aux phosphogypse 
B et C. Après immersion, toutes les résistances chutent fortement, preuve de 
l’influence néfaste de la teneur en eau sur les propriétés mécaniques des 
phosphogypses. La présence d’acides résiduels aggrave le phénomène et le 
phosphogypse de fraîche production n’a plus aucune cohésion après 
immersion. 
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Cette étude nous a permis de connaître et suivre l’évolution du phosphogypse 

stocké depuis une cinquantaine d’années sur les terrils de Sfax (Tunisie). 
1°)Le phosphogypse initial, sortant du filtre, a une teneur en eau de 30% et 

est constitué très majoritairement de gypse sous forme de cristaux 
tabulaires plus ou moins agrégés de granulométrie 10/150 microns. Il 
contient de surcroît des impuretés acides, résidus du procédé de 
fabrication de l’acide phosphorique, qui lui confèrent un pH de 2,6 et une 
radioactivité non négligeable, quoique plutôt inférieure à la moyenne des 
phosphogypses mondiaux, due principalement à la présence de radium 
226. Une radioactivité secondaire faible est due à l’uranium 238 et au 
thorium 232 insérés dans la partie acide. 

2°)Ce phosphogypse initial est ensuite transporté par voie humide sur les 
terrils. Ce lavage dissout et élimine une partie des acides. Il est ensuite 
conservé à l’extérieur. Il est donc alors soumis aux sollicitations 
climatiques, thermiques, hydriques, éoliennes,…locales. La teneur en eau 
du phosphogypse diminue par séchage jusqu’à 10% environ, valeur qui 
reste constante dans le temps. Par contre, la morphologie des cristaux de 
gypse évolue vers des formes plus arrondies, la granulométrie se resserre 
à 30/100 microns, le pH augmente jusqu’à 3,2 et la radioactivité due à 
l’uranium et au thorium diminue quelque peu. On peut admettre un 
processus d’érosion - dissolution sous l’action des sollicitations 
climatiques qui s’accompagne d’une légère diminution de l’ acidité. 

3°)Les analyses minéralogiques et thermiques montrent que le phosphogypse 
initial, de fraîche production, se décompose progressivement en 
semihydrate à partir de 45°C, et que celui des terrils est stable plusieurs 
heures à 50°C. L’instabilité thermique du phosphogypse initial est sans 
doute due à la présence plus importante d’impuretés, notamment acides. 
Ceci explique pourquoi le phosphogypse des terrils est resté stable, même 
après cinquante ans passé sous le climat chaux et sec de Sfax. 

4°)La caractérisation géotechnique et mécanique des phosphogypses étudiés 
permet de mettre aussi en évidence l’influence néfaste des 
caractéristiques du phosphogypse de fraîche production, comme son 
acidité, sur la portance (indice CBR) et sur la très grande sensibilité à 
l’eau des résistances mécaniques, notamment en traction. 
Ainsi donc, l’acidité du phosphogypse produit, la présence d’impuretés, en 

quantité variable en fonction du minerai, sa sensibilité à l’eau et son effet sur les 
propriétés de portance et de résistance mécanique sont des freins voire des 
obstacles à sa valorisation. La mise en terril n’étant pas une solution entièrement 
satisfaisante, sur le plan environnemental et économique, nous proposons une 
valorisation en matériau constitutif d’assises de chaussée pour une utilisation en 
climat chaud et sec (SFAR 2004). 
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