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RESUME. Cet article présente une étude expérimentale de caractérisation du comportement mécanique a I’échelle locale du
béton sain et dégradé par lixiviation. Un protocole expérimental a été mis au point pour étudier les effets du mécanisme de
lixiviation du calcium au niveau de la zone de transition interfaciale sur les propriétés mécaniques du béton a I’échelle de
Uinterface ciment-granulats. Compte tenu de la lenteur du temps caractéristique du phénomeéne de lixiviation, la mise en
situation expérimentale au laboratoire est accélérée en remplacant I’eau par une solution de nitrate d'ammonium. Afin de
quantifier le développement et la cinétique de dégradation au niveau de la liaison cimentée, les fronts de lixiviation du béton
sont caractérisés a différents degrés de dégradation en utilisant la phénolphtaléine comme traceur. Des essais mécaniques
locaux (compression et traction) sont réalisés sur des échantillons constitués de deux granulats liés par une pdte de ciment.
Les essais portent sur des échantillons sains a différents stades d’hydratation et sur des échantillons dégradés chimiquement.
Les résultats obtenus montrent ’effet de la lixiviation sur les propriétés mécaniques des échantillons, et permettent de
corréler I’avancement de la lixiviation a I’évolution de ces propriétés a I’échelle locale considérée.

ABSTRACT. This paper presents an experimental study to characterize the mechanical behaviour at the local scale of sound
and degraded concrete by leaching. An experimental protocol was developed to study the effects of calcium leaching
mechanism at the interfacial transition zone (ITZ) on the mechanical properties of the concrete on the scale of the cement-
aggregate interface. As the process of lixiviation with the deionised water occurs very slowly, the experimental study in the
laboratory is accelerated by replacing the water by ammonium nitrate solution. To quantify the development and kinetics of
degradation at the cemented bond, the concrete leaching fronts are characterized at different levels of degradation by using
phenolphthalein. Local mechanical tests (compression and tensile) are performed on samples consisting of two aggregates
bound by cement paste. Tests are related on sound samples at different hydration time and on chemically degraded samples.
The results show the effect of leaching on the mechanical properties of the samples and allow to correlate the progress of
leaching to the evolution of these properties locally considered.

MOTS-CLES : Béton, lixiviation, interface pdte de ciment-granulats, zone de transition interfaciale (ITZ), essais mécaniques.

KEY WORDS: Concrete, leaching, cement paste-aggregate interface, interfacial transition zone (ITZ), mechanical tests.
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1. Introduction

La durabilité et le vieillissement du béton sont des problématiques qui intéressent une communauté
scientifique trés large du génie civil, couvrant un spectre allant des sciences des matériaux jusqu’aux calculs de
structures. L’¢élaboration, la mise en ceuvre, la prédiction du comportement et de la rupture sous sollicitations
diverses, ainsi que l’évaluation de la durée de vie en service, sont autant de questions qui interrogent les
chercheurs, les ingénieurs et les industriels du secteur. Trés souvent, le béton est utilisé dans des structures
exposées a des sollicitations mécaniques et environnementales extrémes, pouvant présenter un impératif de
siireté. On peut citer a titre d’exemples les enceintes de confinement des centrales nucléaires ou encore les
barriéres ouvragées des sites de stockage de déchets radioactifs. Dans ce dernier cas, les ouvrages en béton
accueillant les déchets doivent avoir une durée de vie trés longue, ce qui nécessite une connaissance des
mécanismes physico-chimiques qui sont a I’origine de la dégradation des propriétés chimiques et mécaniques du
béton. Garantir la sireté de telles installations est, bien évidemment, au cceur des défis sociétaux imposés par les
choix stratégiques en matiére énergétique. La nature du matériau béton, poreux et multiphasique, avec la
coexistence de plusieurs échelles toutes déterminantes, fait que son comportement vis-a-vis de sollicitations
mécaniques et environnementales extrémes doit étre appréhendé par le biais d’approches multi-physiques et
multi-échelles. Dans ce cadre, la lixiviation apparait comme I’un des mécanismes de dégradation les plus
probables a moyen et long termes.

La dégradation chimique du béton par lixiviation est le résultat d'une attaque par l'eau qui conduit a la
dissolution des hydrates de pate de ciment [ADE 92], notamment des espéces contenant du calcium (Ca®"). La
portlandite (CH) est le premier minéral dissout dans le processus de lixiviation, suivi par la décalcification
progressive du silicate de calcium hydraté (C-S-H) au cours du temps ([REV 92], [CAR 96]). Cette dégradation,
qui se développe a partir de la surface par diffusion des produits dissouts vers l'extérieur, méne a une
augmentation importante de la porosité du béton. Progressivement, les propriétés physico-chimiques et
mécaniques du béton s’en trouvent modifiées et une perte de rigidité ainsi que de résistance du béton sont
constatées [MAS 90]. La plupart des études expérimentales concernant 1’effet de la lixiviation sur les propriétés
mécaniques des matériaux cimentaires sont réalisées a I’échelle macroscopique ([CAR 96], [NGU 05], [LEB
01]) et montrent que la rigidité du béton est considérablement réduite aprés la dissolution totale de la portlandite
et la dissolution progressive du silicate de calcium hydraté. On note également que la modification de la
microstructure augmente la ductilité du matériau chimiquement dégradé. Cependant, 1’effet de la lixiviation sur
la Zone de Transition Interfaciale (ITZ) reste peu abordé dans la littérature, bien que la présence des granulats
semble devoir influencer le processus de lixiviation et le comportement mécanique du béton lixivié [NGU 05]. 11
y a donc un intérét certain a réaliser des investigations a 1’échelle locale en vue de comprendre le mécanisme de
dégradation par lixiviation et de caractériser l’effet de la lixiviation au niveau de la Zone de Transition
Interfaciale (ITZ) sur les propriétés mécaniques a cette échelle.

La Zone de Transition Interfaciale (ITZ) peut étre considérée comme une phase supplémentaire introduite par
la présence des granulats [MAS 80]. Elle est caractérisée par une porosité trés élevée et une haute concentration
de la portlandite ([ZIM 85], [OLL 95]) ce qui facilite la lixiviation du calcium. Une série d’expérimentations
[CAR 97] a été réalisée sur une pate de ciment et un mortier, avec ou sans fumée de silice, pour montrer qu’il y a
un effet de I’'ITZ sur les propriétés mécaniques du béton. Une étude expérimentale plus récente [BUZ 08] a
montré que l'interface béton-roche dégradée, a profondeur de lixiviation fixée, produit un changement radical du
comportement en raison de la perte locale de la résistance mécanique.

La lixiviation par I’eau d’une éprouvette de pate de ciment est un processus de dégradation trés lent [ADE
92]. Il a été montré que pour un béton ayant un rapport Eau/Ciment de 0,4, une dégradation sur une profondeur
de 4 cm nécessiterait une durée de lixiviation de ’ordre de 300 ans. Il est alors nécessaire, pour des
expérimentations en laboratoire, de recourir a des techniques permettant d’accélérer ce phénoméne. Parmi les
méthodes existantes, on peut citer ’application d’un champ électrique [SAI 92], Iaugmentation de la
température [KAM 03] ou I’'immersion des échantillons dans une solution de nitrate d'ammonium (NH4;NO;).
Cette derniére méthode a été choisie par plusieurs auteurs ([CAR 96], [TOG 98], [LEB 01], [HEU 03], [BUR
06], [KAM 08]) car elle provoque une dégradation similaire a ce que 1’on constate dans le cas de 1’eau, mais
avec un temps caractéristique bien plus court. Le principe de 1’accélération de la dégradation par le nitrate
d’ammonium est la pénétration des ions NH," et NOy, issue de la dissolution NH,NOs, dans la solution
interstitielle par diffusion. Les ions NH*" réagissent avec les OH™ de la solution interstitielle et les ions NO3”
réagissent avec les ions de calcium Ca®" issus de la dissolution des hydrates. Cette consommation d’ions Ca**
perturbe 1’équilibre chimique du calcium entre les deux phases liquides et solides, ce qui entraine la dissolution
des hydrates afin de libérer de nouveaux ions de calcium.
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L’étude proposée constitue une contribution a la caractérisation expérimentale de I’impact de la dégradation
chimique par lixiviation des matériaux cimentaires sur les propriétés mécaniques a 1’échelle de ’interface pate
de ciment-granulat. Dans ce contexte, une premiére étude [MIE 15] a été réalisée sur la caractérisation du
comportement du béton a I’échelle de D’interface ciment-granulat d’échantillons sains, lors du processus
d’hydratation en modifiant le processus de conditionnement des échantillons. Les interactions a cette échelle
sont analysées expérimentalement a travers des essais mécaniques de compression et de traction réalisés avec un
dispositif spécifique.

2. Matériaux

Les échantillons sont constitués de deux granulats sphériques de calcite de 8 mm de diamétre, liés par une
pate de ciment CEM II/B 32,5 portland avec un rapport E/C de 0,5 (figure la). La distance entre les deux
granulats est fixée a 1,7 mm a I’aide de I’accessoire montré a la figure 1b qui assure la répétabilité de la distance
entre les grains et le parallélisme des trous. L’échantillon obtenu a un diametre de 8 mm et une hauteur totale
d'environ 18 mm. Cette géométrie spécifique des échantillons nous permet de considérer le béton comme
triphasique : granulat — ITZ — pate de ciment (figure 1c). Ainsi, on peut suivre I’effet direct de la lixiviation au
niveau de I’interface pate de ciment-granulats sur la durabilité du matériau cimentaire.

Dans cette étude expérimentale, deux séries d'échantillons ont été réalisées, une premiere qui a été maintenue
dans un environnement endogene, constitué d’une solution d’eau saturée en chaux (série saine), et une seconde
qui a été immergée, apres avoir été maintenue 40 jours dans le méme environnement endogene, dans la solution
agressive de nitrate d’ammonium (série dégradée).

a
Granulats b c Granulat
Type Calcite @ 1,3%%%mm ‘/
Densité 2,6 g/cm? = iiebiule wiietets =>---- 1z
Diamétre 8,26 =0 mm & £ Pite de
Pate de ciment R y o ciment
Formule CEMII/B-LL 32,5N S
E/C 0,5 (eau distillée) = e e, =
Masse 0,5 g/ échantillon
Densité 2,22 =022 g/em3 L | 82699mm

Figure 1. (a) Caractéristiques des matériaux, (b) Dimensions de [’échantillon et (c) lllustration des trois
phases de [’échantillon de béton.

3. Protocoles expérimentaux

Apres fabrication, tous les échantillons sont démoulés au bout de 24 heures d’hydratation et sont
immédiatement plongés dans de 1’eau saturée en chaux a une température de 21°C, afin de limiter les effets des
retraits endogéne et de dessiccation. Pour la série saine, les échantillons sont testés a différents stades
d’hydratation de 1 a 40 jours. Pour la série dégradée, les échantillons sont maintenus dans un environnement
endogene les 40 premiers jours, et sont ensuite plongés dans un bac de solution de nitrate d'ammonium de
concentration égale a 6 moles / litre dont le pH initial est égal a 6 et contrdlé en continu avec un pH-metre. Les
échantillons sont testés a différents stades de dégradation, correspondant a des conditionnements de 1 a 101
heures. Les échantillons obtenus permettent ainsi de mesurer la profondeur de la dégradation chimique et de
caractériser les propriétés mécaniques en fonction du temps de dégradation.

Pour les échantillons dégradés, la profondeur de lixiviation est mesurée par la méthode de pénétration de la
phénolphtaléine qui réagit avec le pH de la solution interstitielle ((LEB 01], [NGU 05]). Lors de I’altération de la
pate cimentaire, le pH varie de la valeur initiale de la pate (pH=13) a celui de la solution de nitrate d’ammonium
(pH = 6). Ainsi, deux zones distinctes peuvent étre observées : une zone saine de couleur rose et une zone
dégradée de couleur grise.

Les échantillons sains et dégradés, a raison de quatre échantillons a chaque échéance de temps, ont été
soumis a des essais de compression et de traction pour mesurer leurs rigidités et leurs résistances. Tous les essais
ont été effectués sur une machine d’essai de type "Mechanical Testing Systeme" pourvue d’un capteur de force
de 500010 N pour les essais de compression, et de 5001 N pour les essais de traction. L’évolution des
échantillons lors des essais mécaniques de compression et de traction est enregistrée avec une caméra rapide
Vision Research Phantom v12 (la vitesse d’acquisition utilisée étant de dix a quarante mille images par seconde).
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Les essais mécaniques ont été réalisés avec une vitesse de déplacement constante de 10 pm/s au cours du
chargement. La force et le déplacement sont mesurés dans la direction axiale pendant I’essai ; le déplacement
étant vérifié par les résultats de ’imagerie. Des accessoires spécifiques ont ét€ congus et réalisés de maniere a
adapter les essais locaux aux conditions de sollicitations de la machine. Ces accessoires sont illustrés de facon
sommaire sur la figure 2 qui présente le dispositif expérimental pour les essais de compression et de traction.
Lors de D’essai de compression, I’échantillon est placé entre deux plateaux. La position initiale de I’échantillon
est réglée et la forme sphérique des grains minimise I’effet de frettage ; la charge axiale étant raisonnablement
assimilable a une charge ponctuelle. Lors des essais de traction, I’échantillon est fixé a I’aide de tiges en acier
HSS trés rigide pour éviter toute flexion des tiges (diametre 1,3 mm). Ces tiges sont placées dans les trous des
grains afin d’assurer un chargement centré. Avant chaque essai, les dimensions et la masse exactes de chaque
échantillon sont mesurées. Les essais permettent la caractérisation du comportement mécanique et de la rupture a
I’échelle de la liaison cimentaire, avec une géométrie de 1’échantillon proche de la réalité. Pour 1’essai de
compression, la fissuration se développe selon une génératrice (figure 3a), alors que pour I’essai de traction, la
fissuration se développe a I’interface pate de ciment-granulat (figure 3b).

Figure 3. Modes de fissuration lors des essais de compression (a) et de traction (b).

4. Résultats expérimentaux

Dans cette partie, on se propose de présenter et de discuter I’ensemble des résultats obtenus au cours des
essais mécaniques, aussi bien les essais de compression que de traction, sur des échantillons sains et sur des
échantillons dégradés chimiquement par lixiviation.

4.1. Echantillons sains

Les courbes force — déplacement, obtenues lors des essais de compression et de traction, sont présentées sur
les figures 4a) pour la compression et 4b) pour la traction a différents stades d’hydratation au cours des 40
premiers jours.

’ ro. 1
1500— B .150— 29 jours

c*

a .
p 33 jours 23 jours
22 jours . 1 B B
32 jours .
. p 13 jours
1000 |- 14 jours i 100 |— .
= = 10 jours
Z 7 jours Z i )
< 1=

. 8 jours
5 jours .
500 B 50 |~ 5 jours

3 jours

1 L L | | L
0 0,1 0,2 03 0 0,1 0,2 03 0.4
Déplacement [mm] Déplacement [mm]

Figure 4. Courbes force - déplacement lors des essais de compression (a) et de traction (b).
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Ces figures montrent une augmentation rapide de la force a la rupture et de la raideur des échantillons au
début de I'hydratation. On note des valeurs de la raideur presque constantes au-dela d’une premiere période
d'hydratation d’environ trois semaines. Les échantillons sollicités a 1’essai de compression présentent un
comportement ductile a trés jeune age (premicre semaine) qui devient de plus en plus fragile par la suite. Ces
résultats confirment les tendances obtenues par [MIE 15] pour les essais de compression. Par contre, le
conditionnement de conservation des échantillons étant différent, on constate une augmentation de la force a la

rupture pour les essais de traction en raison de la limitation des retraits a I’interface au cours du
conditionnement.

Les valeurs de la force a la rupture notée f(j) en fonction du temps d’hydratation j (en jours), pour les essais
de compression et de traction, sont présentées sur la figure 5. On constate une augmentation des forces a la
rupture en compression et en traction au cours de l'hydratation, avec une baisse de vitesse d’évolution de la force
apres 28 jours. Comme pour I’échelle macroscopique, on note a ’échelle locale une bonne résistance a la
compression et une faible résistance a la traction. On note également un rapport de dix entre les forces a la
rupture en compression f. (j) et en traction f, (j), ce qui est généralement admis dans la littérature a 1’échelle
macroscopique.

L 1 1 L 1

® Traction
m  Compression
L]

2000 r -200

1500 - -150

uondeay,

Compression

fe() IN]

= 1000 - -100

INI @S

Eurocode

500+ - -50

T T
o 5 10 35 40 45

15 20 25 30
Temps j d'hydratation [jours]

Figure 5. Evolution de la force a la rupture en fonction du temps d’hydratation lors des essais mécaniques.

L’évolution de la force a la rupture en fonction du temps d’hydratation a pu étre approchée par une fonction
exponentielle, en se basant sur les équations [1] et [2] présentées dans 1’Eurocode 2 [STA 04], pour estimer les
forces a la rupture obtenues expérimentalement en compression f. (j) et en traction f, (j) du béton a 1’dge de j
jours.

1.0 =B.0)f.(28) [1]
£G)=(8.07)) £,(28) [2]

ol f.(28) = 1500 N et f;(28) = 150 N sont les forces a la rupture respectivement en compression et en traction des
échantillons a 28 jours, et .. est un coefficient qui dépend de 1’Age du béton suivant la relation :

1

282
B.. =exp|s|l- - [3]

ol s est un coefficient qui dépend du type de ciment et o est un exposant dépendant de 1’dge du béton. Ces deux
parametres ont été déterminés par interpolation linéaire. Pour les résultats obtenus dans cette étude, s = 1 et a =
1. On peut noter par ailleurs que la valeur de a préconisée par I’Eurocode 2 pour des valeurs de j < 28 jours est
Punité.

4.2. Echantillons dégradés

4.2.1.  Essais de dégradation chimique : lixiviation

Apres avoir versé de la phénolphtaléine sur les sections transversale et radiale des échantillons, deux zones
distinctes peuvent étre observées : une zone de couleur rose correspondant a la zone saine et une zone de couleur
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grise correspondant a la zone dégradée. Quelques illustrations sont présentées sur la figure 6 pour différents
temps de dégradation. Des mesures de 1'épaisseur de dégradation ont été effectuées ; elles montrent une épaisseur
de dégradation homogene, avec tres peu de dispersion de I’ordre de + 0,1mm.

La cinétique de dégradation est régie par un processus de diffusion. Dans le cadre de cette étude, la figure 7
montre une évolution linéaire de 1'épaisseur dégradée e en fonction de la racine carrée de la durée d'immersion
dans la solution agressive de NH,NO; de la forme :

e=kxj [4]

ou k est un coefficient permettant de prédire I’ampleur de la dégradation au cours du temps et dépend du type de
ciment et des caractéristiques de la méthode d'accélération.

Etat sain 0 heure 6 heures 1 jour 3 jours

Coupe verticale

Coupe radiale

Figure 6. Mise en évidence de I’épaisseur dégradée dans le sens radial au moyen de la phénolphtaléine au
cours du temps. Vues en plan vertical (images du haut) et en plan horizontal (images du bas).

4

Epaisseur e dégradée [mm]
= » w
] w N 1%} w 1%}
T AT T ETA SN AT RETTE FEUTL SAETY RRTEY

e
7]

=

(=]

0,5 1 15
Durée Vj d'immersion dans NH4NO3 [Jours!/2]

Figure 7. Evolution de [’épaisseur dégradée dans le sens radial en fonction de la durée d’immersion.

Cette évolution de la cinétique de dégradation a été montrée expérimentalement par d’autres auteurs ([CAR
96], [TOG 98]) ayant utilis¢é la méme méthode d'accélération de la dégradation sur des échantillons
macroscopiques. Dans notre cas, a 1’échelle locale, la valeur de la pente est égale a 2 ce qui est similaire aux
valeurs expérimentales obtenues par ces derniers a 1’échelle macroscopique.

4.2.2.  Essais mécaniques : compression et traction

L’essai de compression permet de caractériser 1’effet de la dégradation chimique de toute la liaison
cimentaire entre deux grains sur les propriétés mécaniques a cette échelle. L’essai de traction permet de
caractériser I’effet de 1’altération de l’interface péte de ciment-granulats sur la résistance a la traction. Les
figures 8a et 8b montrent les courbes force - déplacement a différentes durées de dégradation chimique pour la
compression et la traction, ainsi que le cas d’échantillon sain pris comme référence au bout de 40 jours

d’hydratation.
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Figure 8. Comportement en compression (a gauche) et en traction (a droite) des éprouvettes partiellement
dégradées.

Les résultats de la figure 8 montrent une baisse de la raideur et de la force a la rupture aussi bien en
compression qu’en traction pour des durées de lixiviation de plus en plus grandes. On note un fort impact de la
dégradation chimique sur le comportement mécanique, plus prononcé dans le cas de la traction qui impacte plus
I'ITZ. Ce résultat n’a pas pu étre observé ici avec la phénolphtaléine du fait de la fine épaisseur de I'ITZ qui
varie entre 10 et 100 ym. Lors de 1’essai mécanique de traction, on constate une chute rapide de la force de
rupture 2 la traction d’environ 50% juste aprés 1 h de lixiviation dans la solution de Nitrate d’Ammonium. Ce
résultat, montré ici expérimentalement, peut étre corrélé a des résultats théoriques qui montrent que la cinétique
de dégradation de I'ITZ est plus accélérée du fait de sa concentration en portlandite et d’une porosité plus élevée
a l'interface. En effet, ces deux facteurs agissent en faveur d’une accélération des transports de matiere, et donc
d’une fragilisation plus rapide de I'ITZ.

Dans le cas de la compression, lorsque la pate de ciment est totalement lixiviée, la force de rupture est
environ trois fois plus faible que la valeur de référence. Ceci concorde avec les résultats obtenus par Le Bellégo
[LEB 01] et Nguyen [NGU 05] a I’échelle macroscopique. Comme indiqué précédemment, lorsque le béton est
soumis a une lixiviation, les hydrates sont dissouts et les composants sont transportés vers l’extérieur de
I’échantillon par un effet d’osmose. Ce processus entraine une augmentation de la porosité dans le béton qui
provoque des pertes de raideur et de résistance. Par la suite, le comportement du béton dégradé devient de plus
en plus ductile au fur et a mesure que la lixiviation progresse.

5. Conclusion

La plupart des études expérimentales concernant 1’effet de la lixiviation sur les propriétés mécaniques des
matériaux cimentaires sont réalisées a I’échelle macroscopique et, dans des proportions moindres, a I’échelle
mésoscopique. L’étude proposée ici constitue une contribution a I’étude des effets de la lixiviation a 1’échelle de
I’interface pate de ciment-granulats. Ces effets sont qualifiés a 1’aide d’essais de compression et de traction a
cette échelle.

L’essai mécanique de compression a montré une chute de la résistance et un changement de comportement
de fragile (échantillon sain) & ductile (échantillon dégradé). Ce phénomene semble provenir de 1’augmentation
de la porosité due a la diffusion des hydrates vers I’extérieur de 1’échantillon.

L’essai mécanique de traction a permis de caractériser I’interface pate de ciment-granulats. Il a montré une
diminution trés rapide de la résistance a la traction apreés seulement 1 heure de lixiviation, ce qui n’a pas été noté
dans le cas de I’essai de compression. Ce résultat s’explique par la cinétique de dégradation de I'ITZ plus élevée,
entrainant une perte de cohésion au niveau de la zone de transition interfaciale, d’ou une dégradation plus
significative des propriétés mécaniques.

L’étude de I’effet de la lixiviation a I’échelle locale révele le role important de I’interface pite de ciment-
granulats lors du processus de dégradation chimique sur les propriétés mécaniques du béton. Une modélisation a
cette échelle doit permettre, moyennant des outils numériques appropriés, des investigations a I’échelle du
Volume Elémentaire Représentatif et une identification des lois de comportement a cette échelle dans le cadre de
la problématique de durabilité et de vieillissement du béton.
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