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Méthode d’évaluation structurale post-incendie des
monuments en pierre: application a la cathédrale Notre-
Dame de Paris

Colin GUENSER!
ILMDC, Université de Toulouse, INSA/UPS Génie Civil, 135 Avenue de Rangueil, 31077 Toulouse cedex 04 France.

RESUME La maconnerie constituait jusqu’au XIXe siecle le moyen privilégié de batir
durablement. Aujourd'hui, les questions relatives a I'aptitude au service en tant qu’Etablissement
Recevant du Public des batiments anciens apres un incendie restent sans réponse. La rénovation
de la cathédrale Notre-Dame de Paris suite a I'incendie de 2019 en fait un sujet d'actualité. Dans
le cadre du projet ANR DEMMEF], une nouvelle approche numérique pour l'analyse structurelle
de la maconnerie est développée, combinant les approches éléments finis (code Cast3M) et
éléments discrets (code LMGC90). Les travaux de cette thése consistent en 1'élaboration d’une
méthode de diagnostic structurel des structures magonnées ayant subi un incendie. Les différentes
phases de cette méthode sont décrites : (i) phase de recueil des données historiques et techniques
de I'ouvrage, (ii) phase comprenant des essais expérimentaux in situ et en laboratoire pour le
calage numérique d’une loi de comportement thermomécanique homogene de la magonnerie, et
(iii) phase de construction d'un jumeau numérique de I'ouvrage pouvant étre utilisé a des fins de
diagnostic (évaluation des dommages et de la stabilité post-incendie de la cathédrale Notre-Dame
de Paris) ou de pronostic (évaluation de la stabilité future et des renforcements).

Mots-clefs magonnerie, incendie, caractérisation thermomécanique, homogénéisation, jumeau
numérique

I. INTRODUCTION

La magonnerie de pierre constituait le principal moyen durable de construire les édifices jusqu’au XIXe siecle en
Tle-de-France, en témoignent les nombreux édifices historiques en pierre toujours existants et parfois accueillant
encore du public. Ces ouvrages sont malheureusement parfois victimes de situations accidentelles comme les
incendies du parlement de Bretagne en 1994 ou I'hétel de ville de la Rochelle en 2013, ou plus récemment la
cathédrale Notre-Dame de Paris la nuit du 15 avril 2019. Apres de tels évenements, la démolition-reconstruction
d’ouvrages patrimoniaux en pierre, méme partielle, n'est pas envisageable étant donné leur importance
religieuse, culturelle ou historique, a moins d’apporter la preuve que I'ouvrage n’est plus exploitable ou présente
un risque pour ses occupants. Apres l'incendie, la réhabilitation est donc a privilégier, et la preuve de leur
stabilité a justifier.

Dans le cas des édifices en pierre, le diagnostic post-incendie souléve de nombreux défis techniques et verrous
scientifiques. En effet, le seul réglement encadrant la construction en maconnerie se limite aux éléments
verticaux (EC6 et DTU 20). Il n’existe pas d’équivalent concernant le diagnostic ni méme la construction de
volites magonnées, élément pourtant central de 1’architecture monumentale historique. . Le manque de données
couvrant a la fois la diversité des matériaux présents et 'effet de la température freine le développement d'une
méthode consensuelle d’analyse structurale de la magonnerie sous hautes températures. Peu d’études traitent
ce sujet aujourd’hui. Nous pouvons citer par exemple Al Nahhas et al., 2007; Fantilli and Burello, 2022; Nguyen
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et al., 2009, mais la variation de matériaux et de résultats pointe plusieurs éléments principaux faisant barriére
a la mise en place d'une telle méthode (FIGURE 1). Tout d’abord, la magonnerie est un composite constitué de
matériaux adoucissants et aux comportements hautement non linéaires et parfois anisotropes, ce qui rend
complexe le calcul prédictif de sa réponse mécanique sans informations préalables. La présence d’interfaces
constituant des zones de faiblesse préférentielle complexifie de surcroit la modélisation et le calcul numérique
des structures magonnées. Enfin, le manque de connaissances sur le comportement mécanique des matériaux
constitutifs de la magonnerie (pierre aussi bien que mortier de chaux) suite a un cycle de chauffage-
refroidissement a haute température est le point clé empéchant jusqu’a présent le calcul de la structure sous
incendie, et par extension la réalisation d'un diagnostic post-incendie. La création d'un jumeau numérique de
I'ouvrage permettrait a la fois de justifier sa stabilité post-incendie, mais pourrait également servir d’outil d’aide
ala décision des maitres d’ceuvres et d’ouvrages en testant I'efficacité de différentes techniques de renforcement.
A ce jour, réaliser le jumeau numérique d’un monument dans son entiéreté en discrétisant les joints et rendant
compte de phénomenes complexes 3D implique des temps de calculs incompatibles avec les besoins d’études
classiques. Les calculs aux éléments finis non-linéaires permettent de faire des calculs homogénéisés plus rapides
et sont les plus indiqués pour cette tache.

Caractérisation de I'incendie :
Evolution temporelle et température maximale atteinte

o Effets de la température sur les caractéristiques
matériaux
o Propriétés résiduelles post-incendie

o Comportement mécanique non linéaire i
o Milieu composite u s

o Interfaces prédisposant la fissuration - 7‘///////7/ ],"“ \\

cathédrale Notre-Dame de Paris

FIGURE 1 Obstacles limitant le diagnostic structurel post-incendie des structures magonnées

Le chantier de reconstruction-réhabilitation en cours sur la cathédrale Notre-Dame de Paris suite a 'incendie du
15 avril 2019 place la question de I'évaluation structurelle post-incendie sur le devant de I’actualité. Les travaux
de these présentés ici s'inscrivent dans le projet de recherche DEMMEEFI financé par I’ANR, avec pour but de
répondre a cette question.

La these dont I'ensemble de la méthodologie est présenté ici a pour objectif de développer une méthode de
diagnostic structurel résiduel post-incendie des édifices en magonnerie (FIGURE 2), et de la mettre en ceuvre dans
le cas de la cathédrale Notre-Dame de Paris. Cette méthodologie comprend trois phases: (i) Synthese des
informations historiques et techniques sur le monument et les matériaux qui le composent, (ii) Essais in situ et
en laboratoire et calage numérique de la loi de comportement thermomécanique homogene de la magonnerie,
et enfin (iii) construction et exploitation d'un jumeau numérique 3D de l'ouvrage.

La 1¥¢ phase consiste a rassembler toutes les informations disponibles sur 'ouvrage réel en termes de géométrie,
de matériaux, de détails constructifs et de phasage de construction a l'aide d'une démarche historique de
recherche documentaire. Ces informations sont utiles pour identifier les matériaux présents et leur possible
variabilité, pour cibler les éléments critiques de la structure et le gradient thermique subi, pour relever la
géométrie de la structure en vue de sa modélisation, ou enfin pour identifier les problématiques concomitantes
comme par exemple l'effet de 'eau d’extinction de I'incendie.
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La 2¢me phase a pour but I'obtention d’une loi de comportement homogénéisée de la magonnerie restituant les
conséquences mécaniques de l’élévation progressive de la température pendantl'incendie et son refroidissement
lors de l'extinction, jusqu’a retour a température ambiante. Tout d’abord, une campagne d’essais expérimentaux
est menée a la fois in situ et en laboratoire, visant la caractérisation des propriétés thermiques et mécaniques de
pierres et de mortiers équivalents a ceux observés in situ, a température ambiante et apres chauffage-
refroidissement jusqu’a 1000°C. Ces propriétés sont essentielles pour alimenter des modeles de comportement
thermomécanique non linéaire des matériaux tels que ceux utilisés dans la présente recherche et précisés
ultérieurement. Dans un second temps, lesdits modeles sont validés a 1'échelle d'un mur avec une approche
bloc-a-bloc a I'aide de données expérimentales issues de la littérature (Pham et al., 2022). Deux méthodes de
calcul sont exploitées, I'une aux éléments finis (dite MEF), et I’autre hybride éléments finis / éléments discrets
(MEF / MED) spécialement développée dans le cadre du projet DEMMEFI. Enfin, un processus
d’homogénéisation numérique des propriétés du matériau maconnerie est réalisé sur un Volume Elémentaire
Représentatif (VER). La loi de comportement homogénéisée doit restituer les conséquences mécaniques de
I’élévation progressive de la température pendant I'incendie et son refroidissement lors de I'extinction, jusqu’a
retour a température ambiante.

PHASE 1 PHASE 2

Recueil de données de |'ouvrage ; I Caractérisation |?o- | Calage des modéles I

Calcul a I'échelle de la cathédrale
Notre-Dame de Paris

e G G A A A A

FIGURE 2 Méthodologie adoptée

Dans la 3¢me et derniere phase, un jumeau numérique de la cathédrale Notre-Dame de Paris est construit grace a
la loi de comportement homogénéisée, fidele aux variations de températures, et a la géométrie 3D. 11 s’agit alors
d’exploiter ce jumeau numérique pour reproduire I'historique complet de l'incendie de la cathédrale jusqu’a
obtenir une structure virtuelle endommagée comme la structure réelle. Ce jumeau peut étre utilisé a des fins de
diagnostic structurel post-incendie, mais permet aussi d’établir des pronostics face a de possibles modifications
de la structure comme des renforcements, des tassements d’appui ou d’autres charges accidentelles.
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IL. CHOIX DES MATERIAUX

Dans un souci de conservation maximale de la structure dans son état original, le prélevement d’échantillons in
situ est fortement limité. Les méthodes de caractérisation des matériaux en laboratoire nécessitent cependant
une grande quantité de matériau, une autre source d’approvisionnement est donc nécessaire. Dans la phase 1
de la méthode, 1'étude bibliographique de précédentes analyses réalisées dans le cadre du chantier de la
cathédrale Notre-Dame de Paris nous permet d’argumenter le choix des matériaux équivalents, en confirmant
leur proche similitude avec les matériaux observés in situ.

Les voutains, qui composent la majeure partie des voltes sexpartites, sont les éléments les plus critiques de la
structure du fait de leur élancement, leur géométrie complexe et leur exposition directe a I'incendie. C’est donc
cette partie de I'ouvrage qui a été sélectionnée pour faire le choix des matériaux représentatifs. Les autres parties
de I'ouvrage seront donc considérées dans un premier temps comme constituées des mémes matériaux, et
pourront faire ’objet d’analyses de sensibilité ultérieures en se basant sur (Domede et al., 2024). Le rapport
d’identification des facies pétrographiques (Dabat et al., 2021a) donne des informations sur I’origine des roches :
les voutains sont constitués de calcaires tendres de différentes provenances, parmi lesquelles la carriere de Saint-
Maximin, toujours en activité. Le rapport de caractérisation (Dabat et al., 2021b) précise quant a lui les principales
caractéristiques a I'état sain (masse volumique, vitesses des ondes ultrasonores, résistance en compression,
module d’élasticité statique), ce qui oriente le choix de la nuance « Ferme Fine ».

Dans la méme démarche, une formulation de mortier est choisie sur la base d’une étude de caractérisation
physicochimique des mortiers de la cathédrale Notre-Dame de Paris (Mechling and Baquet, 2022). Ainsi, une
chaux faiblement hydraulique (NHL2) est mélangée a du sable roulé alluvionnaire 0/3,15 dans un rapport
S/C=5,09. L’apport en eau est ajusté pour la maniabilité apres concertation avec un compagnon tailleur de pierre
(E/C=1.19), et une période de cure de 90 jours est observée pour obtenir un degré d’hydratation avancé.

Ces matériaux sont conditionnés sous les différents formats requis par les protocoles expérimentaux (FIGURE 3).
Des cylindres sont utilisés pour la réalisation d’essais de compression, et des prismes pour des essais de flexion
trois points. Enfin, des éprouvettes composites constituées de deux cubes de pierre liés par un joint de mortier
(duo) sont également utilisées pour des essais de compression pour mesurer l'effet de confinement du mortier.
Des éprouvettes de pierre de mémes dimensions que les duos ont également été menées a rupture en
compression ce qui a permis de quantifier 1'effet d’échelle de la pierre de Saint-Maximin et de compléter les
informations bibliographiques relativement peu fournies concernant ce type de calcaire.

III. MODELISATION NUMERIQUE DU MATERIAU MACONNERIE

Plusieurs étapes intermédiaires sont nécessaires avant de calibrer un modele numérique homogénéisé
reproduisant la structure dans son état thermomécanique post-incendie. Dans la phase 2, des mesures in situ de
vitesses des ultrasons réalisées dans le cadre du projet DEMMEFI (Domede et al., 2024) ont permis de comparer
les matériaux choisis avec ceux de la cathédrale, ce qui confirme les choix de matériaux notamment en
distinguant les différentes parties structurelles de 'ouvrage. Puis, une étude expérimentale en laboratoire a
permis d’alimenter les modéles numériques. Ces modeles sont utilisés successivement a 1'échelle du matériau,
puis de I'élément structurel (mur), et enfin a 1'échelle de la structure.
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(a) (b) (c) (d) (e)
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FIGURE 3 Format (cm) des échantillons de pierre (a, b), de mortier (c, d) et des composites (e)

A.  Caractérisation mécanique et thermique des matériaux
Les protocoles expérimentaux mis en ceuvre servent deux objectifs principaux. En premier lieu, ils permettent
d’établir un modele mécanique pré-pic et post-pic des matériaux étudiés sans phase de chauffage. En second
lieu, I’évolution des caractéristiques mécaniques est établie en fonction de la température. Les mémes protocoles
de mesures sont donc répétés sur des éprouvettes endommagées thermiquement, apres un cycle de chauffage-
refroidissement.

Le protocole d’endommagement thermique des éprouvettes est constitué (i) d'une phase de chauffage a la
vitesse de 5°C/min jusqu’a la température recherchée, (ii) d'un palier de 5 heures maintenu a cette température,
puis (iii) d'un refroidissement naturel et lent. Ces dispositions permettent, sinon de les supprimer, au moins de
réduire au maximum les effets indésirables de dilatations thermiques différentielles en assurant une montée en
température la plus homogene possible au sein de 1'échantillon. Les éprouvettes sont testées apres retour a
température ambiante.

En plus des mesures non destructives de vitesses des ultrasons déja citées, des méthodes destructives sont
utilisées pour caractériser, jusqu’a rupture, les propriétés quasi-statiques des matériaux. Le comportement en
compression est obtenu par des essais de compression uniaxiale sur les éprouvettes cylindriques. Les
éprouvettes sont équipées de jauges de déformation de maniere a renseigner le module d’élasticité, le coefficient
de Poisson et la dilatance, caractéristique clé du comportement non linéaire des géomatériaux. Cet essai, inspiré
de la norme en vigueur pour les pierres naturelles (NF EN 14580), est asservi en déplacement plutdt qu’en
contrainte pour permettre une acquisition des données post-pic. Le phénomene de rupture fragile est évité dans
la mesure du possible grace a une vitesse de chargement suffisamment lente (0.1 mm/min). Le comportement
en traction est obtenu par des essais de flexion trois points asservis en déplacement également a la vitesse de 0.1
mm/min. Cela permet notamment d’obtenir 1'énergie de fissuration en traction. Enfin, des mesures des
caractéristiques thermiques (conductivité thermique, capacité thermique massique) sont menées sur les
matériaux a différentes températures afin de pouvoir reproduire la propagation non linéaire de la chaleur au
cours de l'incendie.

B.  Méthodes de modélisation numérique
La méthode proposée d’évaluation post-incendie des monuments en pierre repose entre autres sur des outils
numériques. Dans un premier temps, la phase expérimentale décrite précédemment permet de renseigner les
parametres matériaux des blocs et du mortier utiles a 1'alimentation des modeles numériques (échelle du
matériau pierre et du matériau mortier). Puis une validation du modele est effectuée a1’échelle d'un mur soumis
a un feu réglementaire. La phase 3 de modélisation a 1'échelle de la cathédrale Notre-Dame de Paris n’est pas
achevée a I'heure de la rédaction ; Les résultats ne seront pas présentés dans cet article.

i. A léchelle du matériau
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Dans la présente étude, une évolution du modeéle ENDO3D (Sellier, 2018) est réalisée pour modéliser les
comportements thermomécaniques de la pierre et du mortier. Ce modele développé dans le code éléments finis
Cast3M (CEA) est un modéle mécanique élasto-plastique anisotrope avec endommagements sur des éléments
volumiques. Il restitue incrémentalement 'endommagement thermique du matériau a ’aide d"une fonction de
réduction des caractéristiques mécaniques r(X) appliquée sur les caractéristiques mécaniques X (module
d’élasticité et résistances), dépendant de la température maximale atteinte 68,,,, (voir équation 1). L’évolution
de certains parametres du modele, tels que les résistances, le module d’élasticité et le coefficient de Poisson, est
calée a partir des mesures expérimentales réalisées. D’autres parametres du modele non mesurables
expérimentalement sont calés numériquement par analyse inverse des mesures contraintes-déformations
expérimentales. Une optimisation de ces parametres est réalisée par la méthode des moindres carrés.

m
(gmax_eth> . (1)
r(X)=p+ (1 —p)exp\ %%/ s5i0 >0,
p € [0; 1] : part de la résistance résiduelle suite a un endommagement thermique
0.1, : température de début d’endommagement thermique
0, : température caractéristique d'endommagement thermique
m : coefficient de non linéarité pour 'endommagement thermique

ii.  Aléchelle d'un élément de structure

A Téchelle du matériau, les modeles ainsi définis permettent de reproduire les caractéristiques mécaniques
intrinseques de la pierre et du mortier en fonction de la température. Or, les désordres observés sur les structures
apres un incendie sont en grande partie d’ordre structurel (macro-fissuration, délamination, déplacements). Une
phase de modélisation a 1’échelle d'un élément de structure soumise a un gradient de température est donc
nécessaire pour valider les modéles matériaux établis précédemment. Il est nécessaire pour cela de simuler des
données expérimentales concernant un élément de structure magonné soumis a des sollicitations thermiques et
mécaniques. Celles-ci sont issues d’essais réalisés au CSTB et publiés (Pham et al.,, 2022) dans lesquels les
matériaux sont de caractéristiques similaires et de provenance trés proche de ceux étudiés ici. Dans ces essais,
deux murs de magonnerie en pierre (3 m x 3 m) sont soumis a un incendie normalisé (EN ISO 834-1) (voir FIGURE
4a). Un des deux murs est chargé verticalement dans le plan du mur a 1.25 MPa.

IIs sont simulés au moyen de deux approches de calcul, I'une utilisant la méthode des éléments finis (MEF - code
Cast3M) l'autre la méthode hybride (MEF/MED - LMGC90 hybride, couplage développé pour I'ANR
DEMMEEFI). Dans les deux cas, la comparaison des résultats expérimentaux (profils de température, relevés de
fissuration et déplacements) et des résultats du calcul pas-a-pas servent d’éléments de validation du modele.

Avec la MEF, la modélisation est bloc-a-bloc micro-détaillée. Les blocs de pierres et les joints de mortiers sont

intégralement maillés par des éléments volumiques (voir FIGURE 4b). Le maillage utilisé pour le modéle
ENDOSD est constitué de 4182 hexahedres, et le modele hybride 1800 points de contact.
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FIGURE 4 (a) installation expérimentale du mur (Pham et al., 2022), et (b) maillage utilisé pour la modélisation
ENDO3D du mur

iii. Homogénéisation et passage a 1'échelle de la structure
La cathédrale Notre-Dame de Paris est une structure complexe et de grande envergure. En considérant la
puissance de calcul nécessaire aux modeles hétérogenes EF et hybrides sur des petites structures, il n’est pas
raisonnable de réaliser un tel calcul de la structure de la cathédrale entiere. La méthodologie proposée est
d’homogénéiser le matériau magonnerie en utilisant les modeles EF et hybride, pour permettre une simulation
plus rapide de la structure entiere avec un modeéle continu homogene ENDO3D.

A cette fin, un Volume Elémentaire Représentatif (VER) de la maconnerie, inspiré de la norme (NF EN 1052-1),
est proposé (FIGURE 5a). Le VER est simulé sous des sollicitations dans le plan (traction, compression et
cisaillement) et des courbes de comportement pré-pic et post-pic en force-déplacement en sont tirées. Les
sollicitations hors-plan ne sont pas considérées dans le processus d’homogénéisation. Une étude paramétrique
est ensuite réalisée sur un modele continu homogene avec ENDO3D, dont les parametres sont calés par analyse
inverse et optimisés par la méthode des moindres carrés. L’étude est répétée aux températures de 20°C, 300°C
et 600°C afin de déterminer les parameétres homogeénes de dilatation thermique et d’endommagement
thermique.

Le modele homogene ainsi constitué, sa validation thermomécanique est nécessaire avant son déploiement sur
la structure de la cathédrale Notre-Dame de Paris. Pour ce faire, un calcul homogénéisé des murs soumis a
I'incendie est réalisé. Enfin, le jumeau numérique peut étre construit en associant les parametres matériaux
homogenes a la géométrie de la cathédrale.

Compression
Cisaillement

(a) (b)
FIGURE 5 (a) Maillage du VER utilisé pour le processus d’homogénéisation, avec les sollicitations appliquées, et (b)
géométrie de la Cathédrale Notre-Dame de Paris (Stono)

IV.  RESULTATS ET DISCUSSION

Les résultats décrits ci-apres, obtenus au moyen de campagnes successivement expérimentales et numériques,
ont comme objectif de combler le manque de connaissances concernant notamment le comportement mécanique
des matériaux soumis a une élévation et une baisse de température. Les deux modeéles mécaniques décrits
précédemment sont ensuite mis en ceuvre afin de reproduire numériquement la magonnerie, a 1'échelle du
matériau comme a I’échelle de la structure.

A. Caractérisation des matériaux

Le premier obstacle a la réalisation d'un diagnostic post-incendie réside dans la connaissance des
caractéristiques mécaniques des matériaux dans leur état sain ainsi que dans leur état endommagé post-incendie.
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Les mesures réalisées et présentées succinctement dans la
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FIGURE 6 répondent a ce besoin. Les mesures, réalisées aux températures de 20°C, 300°C et 600°C, montrent la
diminution de la rigidité E et des résistances o, et g, de la pierre, tandis que la déformation au pic de résistance
€cpic augmente fortement. Les caractéristiques thermiques (conductivité thermique 4, capacité thermique
massique c,) sont mesurées a 20°C et a chaud jusqu’a la température de 500°C. Le parametre 1 diminue de
maniere quasi linéaire de 0.77 W/m.K a 0.56 W/m K, tandis que c, augmente de 0.78 a 1.73 J/g.K. Enfin, les
parametres de dilatation thermique sont tirés de mesures sur une roche de méme type et de méme provenance
(Montier, 2021).

B.  Résultats numériques

i.  Calage du modele ENDO3D

Le modele ENDO3D permet de décrire le comportement du matériau en tenant compte des phénomeénes
complexes tels que la dilatance et les endommagements pré-pic et post-pic avec de I'anisotropie induite. Les
mesures présentées précédemment permettent de renseigner certains parameétres de maniére explicite,
particulierement les parameétres d’élasticité et de rupture : module d’élasticité YOUN, coefficient de Poisson NU,
résistances RC et RT, déformations aux pics de résistances EPC et EPT.
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FIGURE 6 (a) Comportements de la pierre en compression (incertitude expérimentale en hachure pleine, modeéle en
trait continu) et (b) Evolutions en fonction de la température des principales caractéristiques mécaniques mesurées sur
la pierre et des réducteurs des caractéristiques dans le modéle ENDO3D.
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En revanche, d’autres parametres ne sont pas explicites, tels que le coefficient de confinement DELTA, la
dilatance BETA, l'énergie de fissuration en traction GFT, le parametre d’endommagement pré-pic DCPK et le
parameétre EKDC caractérisant le profil post-pic en compression. A I'issue d’'une étude paramétrique, ces
parametres ont été obtenus par analyse inverse et les modeles mécaniques de la pierre et du mortier ont été
complétés. Le TABLEAU 1 présente les parameétres finalement renseignés dans le modéle ENDO3D pour la pierre
de Saint-Maximin. Les parametres sont décrits exhaustivement dans (Sellier, 2018).

TABLEAU 1 Parametres du modéle ENDO3D pour la pierre de Saint-Maximin. Italique : paramétres obtenus par
analyse inverse

RHO NU YOUN RC EPC RT EPT DELTA BETA DCPK EKDC GFT
kg/m? . Mpa Mpa m/m MPa m/m . . . . J/m?
1740 0.26 1220 12.6 1.27%o0 1.75 0.2%o0 0.7 0.7 0.135 2.0E-02 9.50
Sur la base des résultats de la
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FIGURE 6, les fonctions réductrices de caractéristiques r(E), r(o.) et r(o,), implémentées dans le modele

ENDO3D selon I'équation (1), ont été calées (
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FIGURE 6b). Les mesures de déformation au pic de compression € ;. indiquent une forte augmentation a haute
température avec un effet considérable sur les courbes de comportement contrainte-déformation. Une quatrieme
fonction 7 (€. ;) est donc proposée, égale a I'inverse de r(E).

ii. Validation du modele a I’échelle d’une structure
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Les simulations des murs soumis expérimentalement a un feu normalisé (Pham et al., 2022) ont pour but de
valider les modeles paramétrés établis dans la partie précédente. Un premier calcul thermique, réalisé a I'aide
de valeurs mesurées de C, et de A, permet de reproduire fidelement I'évolution du champ de température dans
le mur en fonction du temps rapportée par les auteurs (Pham et al., 2022), pendant les phases de chauffage et de
refroidissement. Puis, des calculs mécaniques fournissent des éléments de résultats qu’il est possible de
comparer aux images expérimentales de vidéo-corrélation présentées par les auteurs (Pham et al., 2022). La faible
résistance en traction de l'interface bloc-mortier est quant a elle intégrée dans le mortier, en lui donnant 0.1 MPa
de résistance en traction. Le parametre GFT a été artificiellement relevé de 8 ordres de grandeur, assurant un
post-pic quasi-plastique. Cette derniére modification s’est révélée nécessaire pour reproduire le comportement
frottant des fissures ouvertes. Les cartographies obtenues avec le modéle EF en déplacements hors-plan et en
fissuration sont présentées dans la FIGURE 7 et la FIGURE 8, accompagnés des résultats expérimentaux
correspondants.

DEPLUY
5.0e-03

0.004
- 0.002
I
-0.002

-0.004
-5.0e-03

FIGURE 7 Comparaison expérimentale et numérique des déplacements hors-plan a 5 minutes, 15 minutes et 25
minutes de chauffage

Les expérimentateurs ont observé un schéma de déplacement hors plan matérialisé par un bombement en
direction de la face chauffée, dont la forme est correctement reproduite par le calcul. En revanche, il est apparu
que l'amplitude du déplacement est tres sensible aux conditions limites mécaniques du probleme, qui
demeurent mal connues dans I'expérimentation. Le schéma de fissuration déterminé par ENDOBSD reproduit le
déclenchement de la fissuration observée dans les joints de mortier verticaux, puis trés fidelement I'ouverture
des fissures verticales majeures traversant les blocs, aux extrémités droite et gauche du mur. Les macro-
fissurations visibles en haut et en bas du mur, quoique non visibles sur les cartographies, ont été relevées
visuellement. La capacité du modele a simuler cette macro-fissuration, due a l'effet combiné des dilatations
thermiques différentielles et a la pression de confinement appliquée verticalement sur le mur, est un indicateur
fort de sa validité a1’échelle d’un élément de structure. Les déplacements avant/apres incendie et les fissurations
sont parfois disponibles dans le diagnostic des ouvrages, comme c’est le cas pour la cathédrale Notre-Dame de
Paris. Leurs bonnes reproductions sont essentielles a la validation du calcul d’ouvrage.
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FIGURE 8 Comparaison expérimentale et numérique de 1’ouverture de fissure a 5 minutes, 15 minutes et 25 minutes de
chauffage

V. CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Le but de l'article est de présenter la méthodologie globale d’analyse structurale d'un édifice en pierre ayant
subi un incendie, et sa mise en ceuvre sur le cas de la cathédrale Notre-Dame de Paris. Le premier obstacle a la
mise en place d'une telle méthode réside dans le manque de connaissance concernant le comportement des
matériaux constitutifs de la magonnerie apres une élévation puis une baisse de température. Le second est
I'absence de modele de comportement thermomécanique homogénéisé de la magonnerie, évolutif avec les
hautes températures. A I'échelle d'un monument tel que la cathédrale Notre-Dame de Paris, seule la méthode
MEF permet de modéliser les comportements non-linéaires complexes de la magonnerie en conservant un temps
de calcul raisonnable. Cet article a décrit les avancées sur ces deux premiers points.

Une campagne de caractérisation expérimentale spécifique a été mise en ceuvre sur des matériaux similaires aux
vottains de la cathédrale Notre-Dame de Paris. Les résultats obtenus a différentes températures allant jusqu’a
800°C et apres un refroidissement a 20°C ont donné les informations nécessaires au calage d'un modele non
linéaire (ENDO3D) des matériaux constitutifs (pierre et mortier). Ce modele EF ainsi qu'un modele hybride
EF/ED développé dans le cadre du projet DEMMEFI ont été validés a 1’échelle d’'un mur en reproduisant des
essais de murs en pierre exposés au feu (gradient de température). Les phénomenes observés
expérimentalement, tels que les déplacements hors-plan et le schéma de fissuration, ont été reproduits par le
modeéle numérique, confirmant sa capacité a simuler le comportement complexe d'un milieu hétérogene divisé
et au comportement non-linéaire soumis a un incendie puis refroidissement.

Les travaux présentés ici ouvrent la voie a la suite du projet, menant in fine a la réalisation d'une analyse
structurale de la cathédrale Notre-Dame de Paris. Face aux dimensions et a la complexité géométrique de cette
structure, la stratégie adoptée inclut une phase d’homogénéisation du matériau magonnerie a l’aide des modeles
dorénavant validés, et en particulier du modele hybride EF/ED. Le matériau homogénéisé est utilisé dans le
cadre d'une approche éléments finis sur la totalité de la structure, permettant de réduire le temps de calcul
nécessaire par rapport a un modele micro-détaillé bloc-a-bloc. Ainsi se construit un jumeau numérique fidele au
vécu de l'ouvrage pendant l'incendie et son refroidissement, et a méme de simuler son avenir. Le jumeau
numérique pourra étre utilisé pour justifier la stabilité de I'ouvrage endommaggé, mais aussi optimiser des
solutions de renforcement, ou étudier d’autres cas de charges accidentels.
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Percolation de gaz a travers un milieu granulaire ini-
tialement saturé : suivi spatio-temporel de l'interface
et de la réponse mécanique

Rana AL NEMER
Nantes Université, Ecole Centrale Nantes, CNRS, GeM, UMR 6183, F-44000 Nantes, France

RESUME L’accélération de la transition énergétique s’appuie largement sur les sources d’énergie

renouvelables et sur le stockage de 1’exces de cette énergie en sous sol. Cependant, lors des opéra-
tions d’injection ou de soutirage, les écoulements biphasiques qui se manifestent peuvent devenir
instables et menacer l'intégrité du réservoir. Ces phénomenes impliquent différents couplages
(thermo-chemo-hydro-mécanique) et sont complexes a traiter. Cette étude examine, a I’échelle du
laboratoire, I’écoulement instable d’un gaz a travers un matériau granulaire initialement saturé,
en se concentrant sur le couplage hydro-mécanique. L'impact de cette instabilité hydraulique sur
une squelette solide qui subit un chargement mécanique est une nouveauté dans le domaine. Une
nouvelle et unique machine biaxiale a été concue afin de générer cet écoulement instable et en
paralléle filmer cette infiltration grace a la conception originale du dispositif ainsi qu’au systeme
optique de haute résolution mis en place. Le recours a la méthode de corrélation d’images
numériques et le développement d’une nouvelle approche pour la détection de l'interface sont
les clés pour extraire les données pertinentes. Ainsi, les résultats obtenus révelent une corrélation
entre la propagation de la digitation et les déformations générées. La déformation volumétrique
moyenne calculée a 'intérieur du doigt indique une dilatation du milieu lors du drainage.

Mots-clefs drainage, chargement hydro-mécanique, digitation, déformations localisées, corréla-
tion d’images numériques

I. INTRODUCTION

Les écoulements biphasiques immiscibles dans les géo-matériaux sont au cceur de plusieurs
applications allant de la stabilité des sols dunaires au stockage géologique de fluides; ce dernier
est sans doute 1'une des solutions primordiales pour accélérer la transition énergétique, que ce soit
grace a la séquestration du CO; ou au stockage du CHy, H, produits a partir des sources d’éner-
gie renouvelables (Raad et al. 2022). Lors des opérations d’injection ou de soutirage des fluides a
partir de leurs réservoirs souterrains ou méme lors des cycles naturels des marées, les écoulements
biphasiques (infiltration de gaz dans un milieu initialement saturé ou imbibition d"un milieu ini-
tialement partiellement saturé) qui s’installent peuvent étre de nature instable et causer des dégats
importants (érosion cotiere (Sassa & Watabe 2007), perte d’étanchéité des réservoirs souterrains et
déclenchement d'une activité sismique due a la réactivation des failles (Mazzoldi et al. 2012)...).

Depuis les années 80, la communauté scientifique s’est surtout intéressée a comprendre 1’écou-
lement relatif entre deux fluides non-miscibles a travers des milieux poreux rigides. Leur investiga-
tion concerne principalement les motifs de déplacements a 1’échelle centimétrique, leurs parametres
de pilotages et les mécanismes sous-jacents se produisant a I’échelle des pores. A partir des expé-
rimentations sur des cellules Hele-Shaw qui consistent & injecter et filmer I'infiltration d’un fluide
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dans une monocouche de grains saturée par un autre fluide et confinée entre deux plaques trans-
parentes, trois régimes (stable, digitation visqueuse, digitation capillaire) ont été identifiés et repré-
sentés sur un diagramme de phase, connu sous le nom de diagramme de Lenormand (Lenormand
& Zarcone 1989), en fonction de deux parameétres non dimensionnels : le nombre de capillarité C'a
qui prend en compte le rapport entre les forces visqueuses et capillaires et le rapport de viscosité M
entre les deux fluides en place. Les conditions qui déclenchent la naissance des digitations décrits
par des chemins préférentiels tres localisés, varient selon qu'il s’agisse de processus de drainage
ou d’imbibition. Dans cet article, on s’intéresse au processus de drainage qui consiste a injecter un
fluide non-mouillant (par exemple I’air) dans un milieu poreux saturé par un fluide mouillant (par
exemple 1’eau) (Zhao et al. 2016). Les régimes instables du drainage sont obtenus soit lorsque le
taux d’injection est tres élevé, soit lorsque le rapport de viscosité entre le fluide en défense et le
fluide injecté est trop faible (voir (Guo & Aryana 2019)). Ces parcours de digitation sont pilotés par
des évenements locaux qui se manifestent a 1’échelle des pores. Le milieu poreux constitué d'un
réseau de pores et de constrictions, est souvent drainé par des séquences d’invasion de type piston
au niveau des constrictions et de sauts de Haines au passage des constrictions vers les pores (pour
plus de détails, voir (Al Nemer 2023)).

Pourtant, I'écoulement de gaz dans un processus de drainage implique divers types de cou-
plages, notamment le couplage hydro-mécanique qui suscite notre intérét. L'interaction entre cet
écoulement instable et le milieu poreux percolé reste mal expliquée en termes de déformation d'un
squelette solide chargée mécaniquement. (Campbell et al. 2017) ont quantifié le réarrangement gra-
nulaire provoqué par l'injection ponctuelle de I'air & débit contr6lé dans une cellule Hele-Shaw
remplie d’une couche fine de billes de verre initialement saturée d’eau, en utilisant I’approche de
la vélocimétrie par image de particules. Egalement, Eriksen et al. (2015) ont fourni, en utilisant la
méthode de corrélation d’images numériques (CIN), des cartes de déformations volumétriques des
billes de verre dues a l'injection ponctuelle de l'air par pression capillaire controlée. Cependant
dans ces travaux précédents, le couplage hydro-mécanique est absent; les essais de drainage ont
été conduits sans prendre en compte le chargement mécanique. De plus, la digitation observée est
influencée par l'injection ponctuelle plutét que d’étre uniquement obtenue par la déstabilisation
d’un front homogene. Dans notre étude, une nouvelle machine biaxiale adaptée au milieu partielle-
ment saturée a été congue afin (i) d'investiguer les percolations hétérogenes d'un écoulement de gaz
issu d’une injection uniforme, a travers un échantillon de sable 2D sous un chargement mécanique
donné et (ii) d’assurer, grace a un systéme optique de haute résolution, un suivi spatio-temporel de
la propagation de l'interface et de son effet sur la réponse mécanique du milieu granulaire. Vu l’ori-
ginalité du dispositif expérimental, la complexité du phénomene en lui-méme et les larges bases de
données générées, le fait d’établir une corrélation entre I’écoulement de gaz et la déformation du
milieu granulaire reste difficile.

II. MATERIAUX ET METHODES

A. Machine biaxiale et systéme optique

L’idée de suivre l’écoulement de gaz dans un milieu granulaire sous un couplage hydro-
mécanique est une premiere. Pour cela, une nouvelle machine biaxiale équipée d’un systéeme op-

tique de haute résolution, comme présenté dans la FIGURE 1a, a été congue. La machine biaxiale,
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dérivée du dispositif de Bishop-Wisley, a été modifée afin de permettre un contrdle simultanée de
la pression de 3 fluides différents et du chargement mécanique. Ce dernier, étant biaxial, agit sur
I'axe vertical et horizontal. La pression maximale de service est de 1600 kPa. L'une des caractéris-
tiques de ce dispositif est la présence d’un double couple de fenétres avec leurs hublots transparents
fournissant un acces direct aux surfaces de I'échantillon : le premier couple est situé sur les murs
de la chambre de confinement et le deuxiéme se trouve en contact avec ’échantillon. Pour le sys-
teme optique présenté dans la FIGURE 1a, il s’agit d'une caméra de haute résolution (50 MPx) avec
un objectif télécentrique ayant un grossissement de 0.75, apportant une résolution spatiale de 6.1
pnm/pixel. Pour plus de détails sur le dispositif expérimental, voir (Al Nemer et al. 2022).

: Q“:Machin

biaxiale

Objectif A
télécentrique

e el e e e e e

(a)

FIGURE 1. Dispositif expérimental. (a) Machine biaxiale équipée de son systéme optique a haute ré-
solution et (b) schéma en 3D représentant la cellule de 1’échantillon fixée a l'intérieur de la chambre
de confinement comme précisé par le rectangle en pointillé ; au centre de la cellule, se trouve 1’échan-
tillon de sable, a droite et a gauche -en jaune clair- sont les membranes de confinement, en haut et
en bas -en aubergine- sont les pierres poreuses et en face et au dos -en gris clair- les fenétres avec un
hublot en saphir chacune.

La cellule de I'échantillon, schématisée sur la FIGURE 1b, est formée par ’assemblage de 6
piéces : deux blocs en bleu marine dont chacun tient une membrane en latex de confinement de
couleur jaune clair, sont vissés aux deux pierres poreuses situées en haut et en bas et représentées
par la couleur aubergine. Le role de ces pierres poreuses est d’assurer une distribution uniforme
de fluides a I’entrée et la sortie de ’échantillon. Puis deux fenétres en saphir représentées par la
couleur gris clair, situées de part et d’autre de ’échantillon, sont fixées successivement : aprés avoir
vissé la premiere fenétre, le matériau qui constitue 1’échantillon est versé par pluviation! grace a
un dispositif congu spécifiquement pour s’adapter aux contraintes géométriques de 1’échantillon,
ensuite la deuxieme fenétre est fermée. La taille de I’échantillon est de 5 cm de haut, 4 cm de large

1. Pluviation est une méthode de préparation des échantillons a base de matériaux granulaires qui permet d’assurer une
distribution homogene et un controle de la densité, grace a la chute des grains a travers une grille perforée a partir d'une
certaine hauteur.
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et 1.1 cm d’épaisseur. Le matériau utilisé est le sable de Fontainebleau NE 34 ayant un diametre
moyen de 210 pm. La densité des échantillons préparés et utilisés dans la suite est gardée constante

autour de 1.7 g/cm?®.

B.  Procédure de drainage

L'un des objectifs de cette étude est de réussir a reproduire, a 1’échelle du laboratoire et de
maniere simplifiée, les percolations hétérogenes ayant lieu au cours de 'écoulement de gaz a tra-
vers le milieu granulaire initialement saturé en eau. Comme décrit précédemment, un chargement
hydro-mécanique sera pris en compte. Tout d’abord, apres avoir fixé I’échantillon a I'intérieur de la
chambre de confinement et saturé les membranes latérales par de I'huile de silicone, une premiére
charge de confinement de 45 kPa est appliquée a ’échantillon en conditions drainées. Ce charge-
ment mécanique, agit sur la verticale de I’échantillon et se transmet simultanément a un systéme
particulier qui I'applique latéralement a travers les membranes de confinement. Ensuite, le premier
fluide « eau désaérée » est injecté du bas vers le haut de 1’échantillon afin de saturer ce dernier. Pour
atteindre une saturation complete, ’approche de Skempton détaillée dans (Head et al. 1998) est sui-
vie : elle consiste a appliquer une séquence d’incréments de charge de confinement Ao de 50 kPa
en conditions non drainées et a mesurer en paralléle ’évolution de la pression interstitielle AP, ; a
la fin de chaque incrément, la contrainte effective ¢’ agissant sur les grains solides et définie par la
différence entre la charge de confinement et la pression interstitielle est ajustée pour étre de I'ordre
de 10 kPa, suite a un contrdle de la contre-pression. L'échantillon est considéré en état de saturation
complete si le coefficient de Skempton B défini par le rapport entre AP, et Ao s’approche de 1.
Finalement, le deuxieme fluide « air » placé sous une certaine pression P, est mis en contact avec
la base de I'échantillon, une fois que le robinet est ouvert. Alors, le chargement hydraulique mis
en place, décrit par la pression capillaire P.,, qui est définie par la différence de pressions entre
l'air injecté et I'eau en défense, déclenche I'écoulement de drainage. En parallele, la percolation
de l'air dans le sable «saturé » est filmée a une fréquence de 30 Hz par le systeme optique. Les
images acquises lors d’un drainage sous une pression capillaire de 30 kPa et une contrainte effec-
tive initiale de 120 kPa sont montrées dans la FIGURE 2 o1 la couleur sombre représente le sable
qui reste saturé par I'eau et la couleur claire représente le sable désaturé par 'air injecté. Un chemin
préférentiel a été généré a partir d'une couche d’air étalée sur la base de I’échantillon comme le
montre le premier panel de la FIGURE 2 soulignant la nucléation d’une instabilité hydraulique. Le
rectangle rouge indique la région d’intérét autour du doigt formé qui va étre utilisée plus tard dans

les post-traitements.

C. Analyse d’images par corrélation d'images numériques

Apres avoir réussi a reproduire les instabilités hydrauliques dans un milieu granulaire qui
subit un chargement mécanique, I'objectif complémentaire est de quantifier le réarrangement des
grains induit par cet écoulement instable. Néanmoins, I'extraction de données quantitatives a partir
de ce type d’essai, qui repose principalement sur des images acquises, n’est évidemment pas directe
et nécessite le recours a des méthodes d’analyse d’images telles que la CIN. Cette approche a été
utilisée comme mentionné précédemment par (Eriksen et al. 2015), sauf que 'artefact produit par

I’écoulement en terme de changement de contraste, reste non traité. La CIN est basée sur 1'hypo-
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FIGURE 2. A gauche, le champ de vision filmé par le systeme optique est 6004 x 7904 pixels, et la
zone délimitée par le rectangle rouge est la région d’intérét autour du doigt formé sous une pression
capillaire de 30 kPa et une contrainte effective initiale de 120 kPa. A droite, une partie de la séquence
des images acquises lors de ce drainage est montrée o1 la couleur sombre représente le sable saturé
et la couleur claire représente le sable désaturé par 'air injecté. Le pas de temps entre ces images
est de 0.2s.

these de conservation de niveaux de gris entre I'image de référence f et 'image déformée g, traduite

par ’Equation (1), afin de mesurer le champ de déplacement u.

f(x) = g(x +u) 1)

D’une autre maniére, un pixel ayant les coordonnées x dans I'image de référence f sera trouvé a la
position x +u dans 'image déformée g. Dans cette étude, un état de référence correspond a un sable
totalement saturé ayant une distribution étroite de niveau de gris alors qu'un état déformé corres-
pond a un sable partiellement saturé ayant une distribution plus étalée et modifiée par rapport a
son état de référence. Le changement de niveau de gris entre 1’état de référence et déformé est alors
non seulement provoqué par le réarrangement granulaire mais aussi par 'infiltration de l'air. Pour
cela, afin de réduire significativement l'artefact induit par la présence de I’air, une correction locale
de niveaux de gris, appliquée éléments par éléments, est introduite au sein du processus itératif
de l'algorithme de corrélation qui utilise I'approche globale basée sur un maillage d’éléments finis
(Réthoré 2018). Le probléme est alors résolu en suivant I’'Equation (2) au lieu de I'Equation (1),

flx)=g(z+a) avec g(z+u)=Clg(r+a) = paes) + 8B (2)
ot1 g est le niveau de gris corrigé de I'image déformée, calculé a partir du parametre C corrigeant le
contraste et du parametre 5 corrigeant la brillance et 4. est la valeur moyenne de niveau de gris
dans chaque élément de I'image déformée g. L’idée de cette correction est de ramener la distribution
de niveau de gris de I'image déformée g a celle de son état de référence (pour plus de détails voir
(Al Nemer 2023)). La sortie de cet algorithme est le déplacement @ o1 (~) indique la prise en compte
de la correction locale de niveau de gris lors du calcul. Le champ de déformation qui va traduire
la réponse mécanique, est déduit a partir du champ de déplacement obtenu et de la dérivation
des fonctions de forme utilisées dans l'esprit de la méthode des éléments finis. Particuliéerement,
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exprimant ici les réarrangements planaires, la déformation volumétrique €, est calculée comme la

trace du tenseur de déformation 2D, exprimée par I'Equation (3),
€vol = €zz + €yy (3)

oll €, est la déformation horizontale et €, est la déformation verticale.
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FIGURE 3. Suivi spatio-temporel de la déformation volumétrique induite par le doigt développé.
La valeur négative de ¢,,; correspond a une compaction alors que la valeur positive correspond a
une dilatation. L'interface noire séparant la zone envahie de la zone intacte est obtenue suivant une
approche détaillée dans la Section I1.D.

Un suivi spatio-temporel de la réponse mécanique est fourni par les cartographies de la FI-
GURE 3 qui illustrent pour différents instants, I'impact du doigt formé sur la structure de la sque-
lette solide en termes de déformations volumétriques. Les valeurs positives de ¢,,; indiquent une
dilatation du milieu donc un écartement des grains les uns des autres tandis que les valeurs néga-
tives de €,,; indiquent une compaction donc un resserrement des grains. Ces cartes montrent que
la déstabilisation d"un écoulement vers un chemin préférentiel génere des déformations localisées
a l'intérieur du doigt formé qui consistent en des clusters de déformations alternant entre des va-
leurs positives et négatives. Il convient de souligner que 1'ordre de grandeur de ces déformations
dépasse largement les incertitudes de mesure dues a la stabilité du systéme optique et & la variation
du contraste, qui sont estimées a 0.31 % (Al Nemer et al. Accepted in 20244).

D. Nouwelle approche pour la détection automatique de l'interface

Afin de compléter cette analyse et apporter davantage d’investigation inédite, la détection de
I'interface séparant la zone saturée de la zone non-saturée est incontournable, bien que cela soit un
véritable défi. Les approches courantes pour la détection de 'interface se basent soit sur la segmen-
tation d'images a partir d"un certain seuil (Méheust et al. 2002), soit sur la soustraction des niveaux

de gris entre une image déformée et une image de référence (Ozturk & Sandnes 2019). La premiere
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approche nécessite la présence d’'un fort contraste entre les deux zones a segmenter pour aboutir,
cependant les images acquises montrées dans la FIGURE 2 se caractérisent par un faible contraste
entre la zone envahie et la zone intacte. D’autre part, la deuxieme approche néglige le fait que le
passage du front engendre des réarrangements granulaires et donc, la détection de l'interface a par-
tir de la soustraction des niveaux de gris n’est pas une approche fiable. De plus, a I'issu de ces deux
processus, l'interface détectée est représentée dans 1'état déformée ce qui impose un travail addi-
tionnel pour la représenter dans la configuration de référence. Pour s’affranchir de ces points de
faiblesse cités ci-dessus, une nouvelle approche qui permet non seulement une détection automa-
tique de l'interface mais aussi sa représentation dans la configuration de référence est développée. A
titre d’illustration, un exemple correspondant a un instant de temps ¢t montre les différentes étapes
suivies pour la détection de l'interface dans la FIGURE 4; ceci est valable pour tous les instants vu
que ce processus est automatisé. Tout d’abord, les images déformées brutes (FIGURE 4a) a faible
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FIGURE 4. Séquence d’étapes a suivre pour extraire I'historique des interfaces au cours du drainage :
(a) 'image brute, (b) la carte de résidu de corrélation, (c) I'image contrastée, (d) la carte de sortie
de 'algorithme de détection de l'interface ot une valeur de d=0.25 est sélectionnée afin de définir
I'interface pour chaque instant et (e) la carte montrant le suivi temporel des zones de transition
déduite a partir des interfaces qui sortent de 'étape (d).

contraste sont remplacées par des cartes de résidu de corrélation €., (FIGURE 4b) calculées par
I'équation suivante :

€corr = | f(2) = g(z + a) (4)
Il s’agit de faire la différence de niveaux de gris bruts entre I'image de référence f et celle défor-
mée g, tout en prenant en compte le réarrangement granulaire décrit par le déplacement @ calculé
précédemment dans la Section I1.C. Avec cette astuce, la nouvelle image obtenue est représentée
dans la configuration de référence et avec quelques exécutions basées sur 1’algorithme K-means,
elle devient contrastée davantage (FIGURE 4c). Ensuite, la séquence d’images contrastées alimente
un algorithme robuste a base d’éléments finis qui a été développé en se basant sur les travaux de
(Mumford & Shah 1989) portés sur la segmentation d’images et de (Ambrosio & Tortorelli 1992)
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portés sur la détection des discontinuités en considérant une certaine régularisation. En résumé, un
parametre d’ordre d est introduit pour détecter la zone de discontinuité qui dans notre cas est la
zone de saturation partielle. Plus de détails dans (Al Nemer et al. Submitted in 2024b). La sortie de
cet algorithme est une carte de d représentant les iso-contours pour chaque instant ¢; une valeur
de d = 0.25 est choisie pour définir l'interface. Finalement, 'ensemble des interfaces détectées au
cours du phénomene de drainage permet de générer une nouvelle carte qui résume 1’ensemble des
zones de transition définies entre deux interfaces consécutives (FIGURE 4e).

III. DISCUSSIONS

Apres avoir adapté la méthode de corrélation d'images numériques pour quantifier la défor-
mation du milieu granulaire et aprés avoir développé une nouvelle approche pour la détection
automatique de l'interface, la combinaison de ces deux développements donne naissance a une in-
vestigation tres fine et inédite sur l'interprétation du phénomene de percolation instable et de son
impact sur la déformabilité de la squelette solide. Par exemple, en regardant I'effet de cette infiltra-
tion sur la déformation volumétrique moyenne a l'intérieur de chaque zone envahie, comme illustré
dans la FIGURE 5, on remarque que la digitation induit une déformation volumétrique positive en
moyenne, indiquant une dilatation du milieu qui est plus importante au début du processus qu’a
la fin, c’est-a-dire a la base du doigt qu’a sa pointe.

0.2

H Evol [%}

|
5 10 15 20 25 30 35 40
t/30 [s]

FIGURE 5. Evolution de la moyenne de la déformation volumétrique calculée a I'intérieur de la zone
envahie au cours du processus d’invasion.

D’autre part, si on considere les zones de transition présentées dans la FIGURE 4e et on calcule
pour un instant ¢, par exemple le temps de percée?, la moyenne de la déformation volumétrique
dans chaque zone de transition, on arrive a déterminer le comportement des différentes zones qui
constituent le doigt et a vérifier si une corrélation existe. La FIGURE 6 représente 1’évolution de cette
moyenne sur les 41 zones de transitions. On remarque que les zones de transitions a la base du doigt
sont caractérisées par une valeur positive de la déformation volumétrique, confirmant 1’ouverture
du milieu a cet endroit, suivie d’une alternance entre valeurs positives et négatives décrivant une
succession de zones ou de bandes compactées et dilatées.

2. Le temps de percée (breakthrough time) est I'instant auquel le fluide injecté touche la borne supérieure de 1’échantillon.
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FIGURE 6. Evolution de la moyenne de la déformation volumétrique calculée a I'intérieur de chaque
zone de transition, correspondant au temps de percée.

CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

La génération d’un écoulement instable a travers un échantillon a base de matériaux granu-
laires a été obtenue grace a deux éléments primordials : (i) le systeme de pluviation développé qui a
recu l'accord pour une étude de brevetabilité et (ii) la machine biaxiale congue spécifiquement pour
les milieux partiellement saturés soumis a des chargements mécaniques. Dans cette étude, 1’accent
a été particulierement mis sur un essai de drainage sous un chargement mécanique donné, afin de
mettre en lumiere les post-traitements requis pour l'extraction et l'interprétation des données impli-
cites a partir des images acquises. L'investigation sur 1’écoulement instable de gaz et son effet sur le
remodelage de la squelette solide a nécessité l'attribution d"une attention particuliére a la méthode
de corrélation d’'images numériques et le développement d"une approche adaptée pour le suivi de
I'interface. Ainsi, le suivi spatio-temporel de I'interface et de la réponse mécanique a abouti a des
résultats originaux :

— La localisation de 1’écoulement génere des déformations localisées qui peuvent étre précur-
seurs d’instabilités macroscopiques au niveau d'un réservoir de stockage telles que la com-
paction/gonflement de la surface, réactivation de failles, etc.

— Dans le cas de drainage, phénomeéne qui se manifeste lors d’injection de fluide (CO,, CH,)
en sous-sol, une dilatation du milieu est attendue.

— Aléchelledela digitation formée, une formation de zones compactées et dilatées successives
le long de doigt caractérise ce type d’infiltration.

Il est important de souligner que ces analyses ont été effectuées sur plusieurs couples de charge-
ments hydro-mécaniques. En perspective, une étude de drainage sur un matériau plus fins que le

sable pourra mettre en lumiere d’autre réponse mécanique telle que la fissuration.
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RESUME : L'objectif de cette recherche est d'évaluer les propriétés de migration du chlorure a
l'état stationnaire des mortiers géopolymeres a base de laitier de haut fourneau (MGPs) et des
mortiers de ciment (MCs). Trois taux de matériaux a changement de phase microencapsulés
(MCPM) : 0 %, 5 % et 10 % ont été incorporés dans les deux types de mortiers. En outre, trois
taux de métakaolin (MK) : 0 %, 10 % et 20 %, ont été ajoutés pour étudier leur effet sur la
performance des MGPs apres 1'ajout de MCPM. Les résultats ont montré que l'ajout de MK a
augmenté la résistance en compression des MGPs-MCPM d'environ 10 MPa. Ces effets sont dus
a la grande réactivité du MK, qui a favorisé une bonne dissolution de la silice et de 1'aluminium
dans le MK, qui a bien participé avec le calcium dans le laitier de haut fourneau pour créer les
gels NASH et CASH. Ces gels ont amélioré les performances mécaniques des MGPs. D'autre
part, 'ajout de MK a montré une réduction du coefficient de migration des ions chlorure (Dss).
Cette diminution est due a une liaison physique et chimique sur les gels CASH et NASH du
géopolymere apres l'ajout de MK. Enfin, tous les MGPs-MCPM ont montré des performances
mécaniques et une durabilité améliorée par rapport aux MCs.

A

Mots-clefs : Géopolymere, matériaux a changement de phase microencapsulés, résistance
mécanique, durabilité, diffusion des chlorures.

I. INTRODUCTION

Le développement de batiments offrant une bonne efficacité énergétique fait 'objet d'une grande
attention de la part des chercheurs en raison de leur impact considérable sur la consommation
mondiale d'énergie (36 %) et les émissions de gaz a effet de serre (40 %) (“Energy efficiency —
Topics,” n.d.). Ces émissions de gaz a effet de serre sont principalement dues aux émissions de
COsz. En particulier, les émissions globales de CO: du secteur du batiment sont principalement
dues a la production de matériaux de construction et a 1'énergie nécessaire pour maintenir le
confort thermique dans les batiments (Llantoy et al., 2020).

Dans ce contexte, 'incorporation de matériaux a changement de phase microencapsulés (MCPM)
dans une matrice géopolymere pour concevoir un béton géopolymere-MCPM avec des
performances environnementales améliorées pourrait étre une solution prometteuse au probleme
de la réduction des émissions de CO: associées a l'utilisation de 1'énergie dans les batiments et a la

1

23



RUGC 2024 - Prix René HOUPERT AJCE, vol. 42 (1)

production de matériaux de construction tels que le ciment Portland (El Moustapha et al., 2022;
Shadnia et al., 2015). Selon Shadnia et al. (Shadnia et al., 2015), le MCPM a la capacité de réduire
la température interne des cellules géopolymeres d'environ 4,5 a 55°C. Dans une étude
antérieure, El Moustapha et al. (E1 Moustapha et al., 2022) ont étudié les effets de la coexistence
des gels CASH et NASH sur les performances thermiques d'un géopolymere-MCPM a base de
laitier de haut fourneau et de métakaolin. Selon leurs résultats, la capacité thermique de

géopolymere-MCPM était égale a 1280 J/Kg.K. Cette capacité est supérieure a la capacité
thermique d'un mortier normalisé a base de ciment Portland.

Cependant, les études ci-dessus se limitent a I'étude des propriétés thermiques et mécaniques de
ce nouveau matériau. Bien que la technologie se développe rapidement et attire I'attention des
universitaires, la littérature révele que peu de recherches ont été effectuées sur l'effet de 1'ajout de
MCPM sur la durabilité des géopolymeres et aucune étude antérieure n'a été menée pour étudier
la pénétration des ions chlorure. Il est donc essentiel d'évaluer la durabilité de ce nouveau
matériau contre la pénétration des ions chlorure. En effet Il est également important de noter que,
selon I'UICN (Union internationale pour la conservation de la nature), plus de 60 % de la
population mondiale vit actuellement dans des zones cotieres étendues. Les projections
démographiques pour 2035 prévoient que ce chiffre dépassera 75 % (“Climat: vers un
déreglement géopolitique ?,” n.d.). Cette perspective suggere que de nombreux futurs batiments
dans ces zones risqueront d’étre détruits au fil du temps en raison de la pénétration de chlorures.

La corrosion du béton armé causée par la pénétration des ions chlorure est un indicateur de la
durabilité du béton qui a fait 1'objet de recherches approfondies. Les chlorures peuvent pénétrer
par diffusion ionique, absorption capillaire et convection en réponse aux gradients de pression
des liquides. En dépassivant l'armature incorporée, ils déclenchent la corrosion des barres
d'armature, ce qui réduit la capacité du béton a supporter le poids et peut affaiblir le béton de la
structure (Neville, 1995).

Cependant, de nombreuses études publiées sur les géopolymeres sans I'ajout de MCPM montrent
que les géopolymeres ont une résistance a la pénétration des chlorures supérieure ou équivalente
a celle des matériaux cimentaires (Ravikumar and Neithalath, 2013). Cependant, ces études se
concentrent sur la mesure de la pénétration des chlorures a l'aide du RCPT (Rapid Chloride
Permeation Test) ou de ' ASTM C1202/AASHTO T277. Cette technique est fréquemment utilisée
pour évaluer la résistance des matériaux cimentaires a la pénétration des chlorures (Huang and
Yang, 2018). Cette approche est basée sur la mesure de la conductivité électrique du béton, qui est
influencée par la composition de la solution interstitielle, qui a son tour a un impact significatif
sur les résultats des mesures des matériaux activés par les alcalins. Cependant, le géopolymere
présente des valeurs de conductivité électrique élevées qui sont dues a une forte concentration
d'alcalins dans sa solution interstitielle. Cela est di a la forte concentration de Na* et d'autres
cations. Ces charges de cations alcalins enregistrées sont également prises en compte pendant le
processus d'essai et peuvent interférer avec les résultats finaux (Lloyd et al., 2010). Bernal et al.
(Bernal and Provis, 2014) indiquent que cette méthode ne doit pas étre considérée comme un
indicateur fiable pour évaluer la résistance des géopolymeres a la pénétration des chlorures.

Il est donc plus fiable de mesurer directement le flux de chlorure a travers le matériau, plutdt que
d'utiliser la charge transmise comme indicateur de diffusion. Les méthodes de migration accélérée
("état stationnaire ") développées par Andrade et al. (Andrade, 1993) et Tang et al. (Luping and
Nilsson, 1992) se sont avérées fiables pour calculer le coefficient de migration des chlorures.
Contrairement a la méthode RCPT qui prend en compte les mesures de conductivité électrique du
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béton, ces essais mesurent la concentration des ions chlorure qui ont migré dans le béton en
accélérant le transport des chlorures a 1'aide d'un champ électrique appliqué a I'échantillon testé,
ce qui permet de calculer directement le coefficient de migration des ions chlorure a 1'état
d'équilibre (Dss).

Le but de cette recherche est d'évaluer les propriétés de pénétration des ions chlorure en utilisant
la méthode de I'état stationnaire des mortiers géopolymeres a base de laitier de haut fourneau
(MGPs) et des mortiers a base de ciment Portland (MCs) avec I'ajout de 3 taux de MCPM tels que
0, 5 et 10% dans les deux types de mortiers étudiés. D'autre part, cette étude vise a étudier 1'effet
de l'inclusion de 0, 10 et 20% de métakaolin dans les MGPs afin d'évaluer l'effet de la coexistence
des gels CASH et NASH sur la résistance en compression et la pénétration des ions chlorure sur
ces mortiers.

II. PROCEDURE EXPERIMENTALE
A. Matériaux

Le MCPM considéré dans cette étude se présente sous la forme d'une micro-encapsule sphérique
blanche. IIs ont une température de fusion de 28°C et une densité de 0,84 g/cm>

Le tableau 1 présente la composition chimique et les caractéristiques physiques du ciment (CEM II
32.5), du laitier de haut fourneau et du métakaolin.

TABLEAU 1. Composition chimique et caractéristiques physiques du ciment, du laitier de haut
fourneau et du métakaolin.

Composition CEMIII Laitier MK
chimique (%)

SiO:2 7.47 37.3 55
AO:s 2.18 10.7 41
Fe20s 2.84 0.2 1.2
CaO 69.02 43.0 0.1
MgO - 6.5 0.2
TiO:2 - 0.7 0.4

(Na20 + K20)eq - 0.8 1.8
Specific 3.03 29 2.4
gravity

Blaine specific 0.37 0.44 17

surface area
(m?/g)
verage grain 8.47 13.25 7.13
size (um)

La solution d'activation est une combinaison d'’hydroxyde de sodium et de silicate de sodium. La
composition du silicate de sodium est la suivante : 27,53 % de SiOz, 11,47 % de Na20 et 61 % de
H:0. L'hydroxyde de sodium est constitué a 98 % de soude caustique pure. Le sable utilisé est un
sable normalisé (CEN NF 196-1) qui a une densité de 2,6 g/cm?3.
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B.  Procédure de malaxage et conditions de durcissement

Cette étude a examiné douze formulations, trois a base de mortier normalisé et neuf a base de
mortier géopolymere. Le rapport eau/liant de 0,5 et le rapport sable/liant de 3 étaient constants
pour les deux types de mortier. Le liant géopolymere, équivalent au ciment, est défini comme la
somme du laitier de haut fourneau, du MK et des constituants solides de la solution alcaline.
Nous avons maintenu un rapport massique de 3 pour (laitiertMK)/SA, o SA représente les
constituants solides de la solution alcaline. Ces choix sont en accord avec les recommandations
présentées dans l'étude de Hasnaoui et al. (Hasnaoui et al., 2019). Les taux de MK ajoutés aux
formulations MGP sont de 0 %, 10 % et 20 %. Dans toutes les formulations des MGPs, le rapport
entre le silicate de sodium (SS) et 'hydroxyde de sodium (55/NaOH) est systématiquement fixé a
2,5. Cette teneur élevée en silicate de sodium est destinée a garantir des niveaux de silice
optimaux apres l'incorporation de notre pourcentage accru de métakaolin (20 % MK) (Bernal et
al., 2012a).

Trois concentrations ont été choisies pour le MCPM dans les deux types de mortier (a base de
ciment et géopolymere), 0, 5 et 10% respectivement. La méthode choisie pour l'incorporation de
MCPM est la méthode de remplacement du sable par le MCPM (remplacement volumique en
pourcentage du sable).

Le tableau 2 présente les proportions de mélange en kg/m?.

TABLEAU 2. Formulations de MCs et MGPs (kg/m?)(El Moustapha et al., 2022).

Proportions des mélanges (kg/m?3)
Sample Ciment | Laitier | MK Sable MCPM | Na2SiOs | NaOH | Eau Eau
MGPs | MCs
MConn 585.9 - - 17578 | - - - - 293.0
MCors 585.9 - - 1673.8 | 28.4 - - - 293.0
MCopno 585.9 - - 1582.0 | 56.8 - - - 293.0
MGPioopp0 | - 439.5 - 1757.8 | - 267.9 127.7 42.6 -
MGP 100055 | - 439.5 - 1673.8 | 28.4 267.9 127.7 42.6 -
MGPioo0/10 | - 439.5 - 1582.0 | 56.8 267.9 127.7 42.6 -
MGP oos100 | - 395.5 43.9 1757.8 | - 267.9 127.7 42.6 -
MGP o5 | - 395.5 43.9 1673.8 | 28.4 267.9 127.7 42.6 -
MGPosos010 | - 395.5 43.9 1582.0 | 56.8 267.9 127.7 42.6 -
MGP s0r200 | - 351.6 87.9 1757.8 | - 267.9 127.7 42.6 -
MGP s02055 | - 351.6 87.9 1673.8 | 28.4 267.9 127.7 42.6 -
MGPsor2010 | - 351.6 87.9 1582.0 | 56.8 267.9 127.7 42.6 -

Les MCs ont été fabriqués conformément a la norme NF 196-1 (EN 196-1, 2016,). Ces mortiers ont

été choisis comme références pour la comparaison avec les mortiers a base de géopolymere.

Néanmoins, dans le cas du géopolymere, le laitier et le MK ont été mélangés avec la solution
alcaline et I'eau pendant une durée de 90 secondes pour obtenir une pate homogene (Pilehvar et
al.,, 2017). Le sable a ensuite été introduit et mélangé pendant 5 minutes, puis le MCPM a été
introduit et mélangé pendant 2 minutes. Apres cette étape, le moulage a été effectué dans des
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éprouvettes de 40 x 40 x 160 mm3 pour l'essai de résistance en compression, et dans des moules
cylindriques de dimensions (D = 63 mm ; H = 130 mm) pour I'essai de migration des ions chlorure
a l'état stable. Les échantillons ont été stockés dans une piece climatisée (température 20°C et
humidité relative 50%) pendant 48 heures avant d'étre démoulés.

C. Méthodes de caractérisation
La résistance en compression des mortiers a été mesurée a l'aide d'une presse hydraulique (figure
1) conformément a la norme NF EN 196-1 (“EN 196-1, 2016). Pour chaque formulation, six
échantillons ont été testés apres 28 et 90 jours de cure. Les essais de migration des chlorures sont
réalisés conformément a la norme XP-P18-461 (“NF XP P18-461, 2012). Le coefficient de migration
des chlorures dans un état stationnaire "Dss" (m?/s) peut étre calculé a partir de I'équation (1) sous
la forme suivante :
_ kT, 1)
ZFEc,

Ou ] est le flux des ions chlorure (mol/m2.s), z est la valence de 1'ion égale a 1, F est la constante de
Faraday (96480 J/(V.mol)), E est le champ électrique mesuré (V/m), L est l'épaisseur de
I'échantillon (0,04 m), R est la constante des gaz parfaits (8,314 J/(mol.K)), T est la température
absolue (293,15 + 2 K), Co est la concentration en chlorure dans le compartiment amont (0,5
mol/m3).

2-Cathode

s-Electrodes de référence

8- fixation du disque par
des boulons et des écrous.

9-Générageur de tension

10-voltrnétre

FIGURE 1. Dispositif illustrant 1'essai de migration des ions chlorure de sodium sous champ électrique
en régime stationnaire et non stationnaire.

III. RESULTATS ET DISCUSSION

A. Résistance en compression

Les résultats de la résistance en compression apres 28 et 90 jours de durcissement sont présentés
dans la figure 2. Aucune différence significative n'apparait entre les résistances en compression
entre 28 et 90 jours pour les MGPs, contrairement au MCs qui montrent une augmentation de sa
résistance a la compression entre 28 et 90 jours. En effet, le géopolymere peut atteindre la majeure
partie de sa résistance mécanique dans les premiers jours de son durcissement en raison de sa
forte liaison chimique (Bernal et al., 2012a). Cependant, les résistances en compression des MCs et
des MGPs diminuent avec l'augmentation de la teneur en MCPM. Apres 28 jours de
durcissement, l'ajout de 10 % de MCPM a entrainé une réduction de la résistance en compression
allant jusqu'a 7 MPa pour les MCs et 30 MPa pour les MGPs sans MK respectivement. En fait,
l'augmentation de la teneur en MCPM entraine une augmentation des vides dans les deux types
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de matrice. Ces vides peuvent s'expliquer par I'agglomération du MPCM au cours du processus
de mélange. Les images MEB et les mesures de la porosité a I'eau et du module d'Young dans
notre étude précédente (EL Moustapha et al.,, 2022, EL Moustapha et al., 2023) montrent que le
MPCM affecte davantage la matrice géopolymere que la matrice cimentaire. Cela indique que la
connexion entre le MPCM et la matrice géopolymere est faible et que le MPCM peut induire plus
de vides d'air dans la matrice géopolymeére que dans la matrice cimentaire, ce qui affaiblit la
résistance a la compression.

D'autre part, la diminution de la résistance a la compression de deux types de mortier est due a la
faible rigidité et résistance mécanique de MCPM par rapport au sable, ce qui leur permet de se
briser facilement sous I'effet de la force de compression (Shadnia et al., 2015).

WO W GPM with 0% MK ® GPM with 10% MK GPM with 20% MK E WMCM W GPM with 0% MK mGPM with 10% MK ® GPM with 20% MK

100

80

s a0 51
70,0
70 531 7,370,8
60,154, i
60 590 0 60,560,6
o sd1 ag0ids 60 sio 195504
ads 0 =5
a0 ,
326 240 363
a0 2,2 56 ’ 32,0 256
20 o
10 0
0 0

0% MCPM S%MCPMF 10% MCPM 0% MCPM 5% MCPM 10% MCPM
MPCM concentration (%) MPCM concentration (%)

Compressive strength (MPa)
&= o

Compressive strength (MPa)
w

(=]

FIGURE 2. Résistance en compression A : 28 jours ; B : 90 jours.

La résistance mécanique du mortier géopolymere avec 0% MK était assez élevée. Selon NAZARI
et al. (Nazari and Sanjayan, 2015), I'augmentation de la teneur en activateur est a I'origine de cette
augmentation. En effet, le pH élevé de la solution favorise une bonne dissolution des ions de silice
et d'alumine du laitier, créant ainsi un gel mécaniquement résistant. Selon Bernal et al. (Bernal et
al.,, 2012a), contrairement au gel CSH observé dans un béton classique, le calcium créé lors de
l'interaction entre les ions Na, les ions Si et les ions Al a conduit a la création du gel CASH, qui est
riche en Al

En outre, la résistance en compression a 28 jours de tous les échantillons a augmenté avec I'ajout
de 10 % et 20 % de MK aux mortiers géopolymeres avec les deux concentrations de MCPM (5 et
10 %). La résistance en compression est passée de 40,8 a 49,6 MPa pour une concentration de 10 %
de MCPM. A 90 jours, I'ajout de MK a eu le méme effet sur I'augmentation de la résistance en
compression. Cependant, contrairement a I'ajout de 20% de MK, l'ajout de 10% de MK n'a pas
augmenté la résistance en compression du MGP sans MCPM (0% MCPM), contrairement aux
MGPs avec 5% et 10% de MCPM. Ce résultat peut étre dii a l'effet de remplissage provoqué par
l'activation du MK, qui a comblé les vides causés par le MCPM, améliorant ainsi les performances
mécaniques du géopolymere (Ibrahim et al., 2018). La plus petite taille des particules de MK et sa
surface spécifique plus élevée par rapport au laitier, qui lui permettent de réagir plus rapidement,
expliquent cette amélioration de la résistance mécanique. La seconde explication est due a la forte
concentration d'activateur et aux quantités élevées d'Al:Os et de SiO: dans le MK (Huseien et al.,
2018). La forte teneur en activateur facilite la géopolymérisation en favorisant la dissolution de la
silice et de I'aluminium dans la MK et en produisant du gel NASH et du gel CASH en plus du
CASH généré par l'activation du laitier (Bernal et al., 2012a; Ibrahim et al., 2018; Sabir et al., 2001).
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B. Migration des ions de chlorure a I'état stationnaire

La figure 3 présente les mesures de migration des chlorures a I'état stationnaire des échantillons
apres 28 jours de durcissement. La figure 3 (A) présente les résultats de la concentration
cumulative de chlorure mesurée dans le compartiment aval en fonction du temps. La figure 3 (B)
montre le coefficient de migration du chlorure a I'état stationnaire Dss. Le MC avec 0 % de MCPM
présente une concentration cumulée de chlorure significativement plus faible que le MGP avec
100 % de laitier et 0 % de MCPM. Dans ce type d'essai, les matériaux a base de ciment sont
généralement affectés par l'adsorption des chlorures sur les parois des pores capillaires. Cette
adsorption est le résultat de réactions entre les chlorures et les aluminates présents dans la matrice
du ciment. Ces réactions conduisent a I'hydratation du CsA et du C4AF et a la formation du sel de
Friedel, ce qui réduit le taux de concentration des chlorures (Luping and Nilsson, 1993).

D'autre part, la fixation physique, dans laquelle 'adsorption des chlorures se produit sur les
produits du gel d'’hydratation des CSH, retarde la pénétration des chlorures (Zibara, 2001). Notre
étude précédente (El Moustapha et al, 2023) montre que les MGPs présentent une fixation
physique et chimique assez élevée. La figure 3 (A) montre que les MGPs avec 10 et 20% de MK
ont une concentration cumulée de chlorure plus faible que les MGPs avec 100% du laitier, et donc
un coefficient de migration plus faible.

Une explication est que le gel NASH formé apres l'ajout de MK est plus résistant a la température
de séchage que le gel CASH formé par l'activation du laitier (Neville, 1995). Cela peut également
réduire davantage l'interconnexion des pores par rapport aux mortiers contenant 100 % du laitier.
En outre, il a été prouvé que l'ajout de MK réduit le diametre critique "dcr" des MGPs et la
porosité totale mesurée par la porosimétrie par intrusion au mercure, réduisant ainsi
l'interconnexion des pores (El Moustapha et al.,, 2023). L'ajout de MK augmente en outre la
résistivité électrique (El Moustapha et al., 2023). En effet, un matériau contenant un plus petit
nombre de pores interconnectés avec un chemin plus tortueux bloquera le passage des ions a
travers la structure poreuse. Polder et al. (Polder et al., 2000) signalent qu'une faible résistivité du
béton est corrélée a une pénétration rapide des chlorures et a un taux de corrosion élevé. En outre,
Bernal et al. (Bernal et al., 2012b) et Mehta et al. (Mehta et al., 2020) ont souligné que la coexistence
des gels CASH et NASH pour former le gel CNASH est efficace pour empécher la pénétration des
chlorures dans les matériaux a base de géopolymeres. Toutes ces raisons peuvent expliquer la
réduction de la pénétration des ions chlorure dans les MGPs aprés I'ajout de MK.

A
> - MCTI0/070 = NCTI003 —&=MCI00/10  —B-MGPI00/00  —+—MGPI00/0 —=—MGP100/0/10

-m-MGPOO/I00  ——MGPOO/I0'S  —A—MGP9O/I0/I0  ~B—-MGPS02000  —s—MGPS020/S  —A—MGPS020/10 ® Mortier de ciment ® Mortier de GP avec 0% MK
B Mortier de GP avec 10% MK B Mortier de GP avec 20% MK

7,00E-12 6,65E-12 6,51E-12

G00E12 4

5,00E-12 72E-12
= 4,236-12
X 4,00E-12 3,336-123,036-12
g 2,70E-12 05E-12
=
B 300612 24852 531612

2,00E-12 60E-
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0,00E+00
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FIGURE 3. Mesure de la migration des chlorures a 1'état stationnaire : (A) Concentration
cumulative de chlorures en fonction du temps, (B) Coefficient de migration a I'état stationnaire
"Dss".
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L'ajout de MCPM conduit également a une diminution de la pénétration des ions chlorure dans
tous les mortiers étudiés. Ceci peut étre dit a l'augmentation de la tortuosité causée par
l'agglomération de MCPM (EI Moustapha et al., 2023). En effet, 'augmentation de la tortuosité
joue un role trés important dans les propriétés de transport des matériaux de construction, en
particulier le coefficient de diffusion des chlorures.

CONCLUSION

Cette recherche visait a évaluer les propriétés de pénétration des ions chlorure a I'état stationnaire
des MGPs et des MCs contenant 3 taux de MCPM tels que 0, 5 et 10%. D'autre part, le but de cette
étude était d'examiner l'effet de l'inclusion de 0, 10 et 20% de métakaolin dans les MGPs afin
d'évaluer I'effet de la coexistence des gels CASH et NASH sur la résistance en compression et la
pénétration des ions chlorure dans ces derniers. Les résultats montrent que l'inclusion du
métakaolin a provoqué:

e Une augmentation de la résistance en compression du mortier géopolymere-MCPM,
attribuée a la taille plus petite des particules de MK et a sa surface spécifique plus élevée
par rapport au laitier, qui lui permettent de réagir plus rapidement, et a la concentration
élevée d'activateur, qui a favorisé la dissolution de grandes quantités de silice et
d'aluminium dans le MK, produisant plus de gel NASH et de gel CASH.

e Une diminution du coefficient de migration des ions chlorure a I'état stationnaire, qui est
généralement attribuée a une fixation physique et chimique sur les parois des gels CASH
et NASH causée par I'ajout de MK.

Enfin, I'ajout de MCPM a conduit a une réduction de la résistance en compression, mais a
également diminué le coefficient de migration a I'état stationnaire en raison de son influence sur
la tortuosité des mortiers étudiés (effet de I'agglomération lors du mélange) d'une part et/ou en
raison de la nature non poreuse de MCPM (non perméable) comparée a la nature poreuse du
sable, qui peut bloquer la pénétration des ions chlorure d'autre part.
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Contribution de la mécanique de la rupture et des
techniques ultrasonores pour l'inspection et la
surveillance des ouvrages en bois
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RESUME L’utilisation et la durée de vie des structures en bois sont souvent
mises en cause par les problématiques liées a 'humidité et a la fissuration. Cet
article présente des outils pour le monitoring de la santé structurale des
ouvrages bois en service, notamment l'évaluation des propriétés mécaniques
résiduelles et le suivi d'une fissuration volumique. Ces structures étant
généralement sous sollicitations complexes, une approche numérique permet de
quantifier la contribution de chaque mode élémentaire de rupture dans le
processus de fissuration et d’avoir leur distribution dans 1’épaisseur de 1'élément
considéré. L'approche expérimentale repose sur le modele de Hankinson 3D
développé et validé sur la base des mesures de vitesses de propagation d’ondes
ultrasonores. Appliqué a la localisation 3D des sources d’émission acoustique,
les algorithmes développés ont permis de localiser avec succes lesdites sources.
Une autre application du modéle a permis de déterminer la totalité des
composantes de la matrice de rigidité du matériau bois, et ce, uniquement a
partir des ondes de compression et d'un seul échantillon.

Mots-clefs Mécanique de la rupture 3D ; Contrdle Non Destructif (CND), Propriétés mécaniques
résiduelles ; Méthode des Eléments Finis ; Structures en bois

I. INTRODUCTION

L’augmentation du nombre d’ouvrages de génie civil en bois demande de développer des
approches reposant, a la fois, sur de I'inspection périodique et de la surveillance en continue.
Dans ce contexte, les techniques de Contrdle Non Destructif (CND), comme les méthodes
ultrasonores et la technique d’émission acoustique, offrent 1’avantage d’étre non invasives vis-a
vis du matériau. Les méthodes ultrasonores permettent de lier les vitesses de propagation
d’ondes, la masse volumique et les propriétés d’élasticité du matériau d'une part. D’autre part, les
risques de rupture et d’évolution spatio-temporelle d'une fissure peuvent étre évalués en
employant, respectivement, le pronostic énergétique de la mécanique de la rupture et la
localisation de sources de fissuration grace a la technique d’émission acoustique. Les deux
techniques CND reposent sur une connaissance des vitesses de propagation d’ondes élastiques.
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Du fait de l'orthotropie du matériau bois, les vitesses de propagation d’ondes dépendent de la
direction de propagation (Bucur, 1988). Cette orthotropie impacte également le calcul de rigidités
locales et de résistance. Dans ce contexte, Hankinson (1921) a été I'un des premiers scientifiques a
proposer un modele empirique afin de prédire les contraintes en compression dans les pieces de
bois présentes dans les aéronefs de 'époque en dehors de leur repere principal d’orthotropie. Au-
dela de l'utilisation de la formule de Hankinson pour déterminer des propriétés mécaniques
(module d’élasticité ou résistance mécanique) (Forest Products Laboratory, 2010), elle est
couramment utilisée pour estimer les vitesses de propagation d’ondes ultrasonores dans le bois
ou dans des produits dérivés du bois Beall (2002). Cependant, ces modeéles sont toujours
appliqués pour des configurations bidimensionnelles. La localisation des sources acoustiques
dans les structures 3D isotropes et hétérogenes est une tache complexe (Yin et al., 2021). Lorsque
I'orthotropie est considérée, la localisation 3D devient encore plus complexe et demeure
aujourd’hui un réel verrou scientifique. Ainsi, en absence d'un modéle phénoménologique
tridimensionnel permettant d’estimer les vitesses de propagation d’ondes élastiques, les travaux
de localisation de sources acoustiques dans le bois, sont soient linéaire (1D) ou planaire (2D).

L’objectif de ce travail, est de mettre cote a cOte la problématique de la fissuration par des
approches énergétiques dans un milieu orthotrope hétérogene et la physique de 1'émission
acoustique avec pour but de suivre une fissure et d’en-déduire son état énergétique en vue de
lancer des alertes dans le cadre d'une politique de surveillance. Pour cela, nous présentons une
généralisation tridimensionnelle du modele empirique d’Hankinson. Apres validation
expérimentale du modele, nous montrons une premiere application pour caractériser I'ensemble
des composantes de la matrice de rigidité du bois. Ensuite, un algorithme est développé pour
réaliser la localisation tridimensionnelle des sources acoustiques dans un milieu orthotrope.
Enfin, une approche de découplage de modes de rupture permet de quantifier la contribution de
chaque mode de rupture élémentaire dans le processus de fissuration. Leur distribution dans
I'épaisseur explique, en partie, la forme du front de fissure en propagation.

II. MODELE HANKINSON 3D : FORMALISME ET VALIDATION EXPERIMENTALE

A. Formalisme mathématique

La proposition d'un modele généralisé a une approche tridimensionnelle suppose que le modele
soit compatible avec un modele bidimensionnel (celui de Hankinson), et ce, dans chaque plan
principal d’orthotropie. Considérons un repere local d’orthotropie avec une direction de
propagation d’onde repérée par une description sphérique. Comme indiqué en Fig. 1, le repere
principal d’orthotropie, formé des directions longitudinale, radiale et tangentielle, induit trois
plans de symétrie LT, LR et TR. Nous proposons alors le modéle phénoménologique
tridimensionnel (3D) suivant :

V(e.0)= L lr Vr (1)
Vi -cos! (6):| V, -cos™ (a)+Vy -sin™ () |+ Vy -sin’ (6)-| V} -cos™ (a)+V -sin” («
(©) (@) ( (©) ) )
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Par rapport au modele original, I'expression (1) intéegre les trois vitesses de propagation d’ondes

lorsque la droite de propagation est colinéaire aux trois directions d’orthotropie, a savoir, Vi, VR

et V7.
L
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8 .
7
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FIGURE 1. Direction de propagation d’onde positionnée dans le repére principal d’orthotropie

Trois constantes de calage (7, met/) completent le modele. Celui-ci respecte le formalisme bi-
dimensionnel. En effet, en reprenant les conditions angulaires précédentes, nous obtenons la table
de conversion précisée dans le Tableau 1.

TABLEAU 1. Table de conversion

Plan Angle Expression 2D
V-V,
LR ae[O,Z}, (szj VLR(“)Z N L R "
2 2 Vy -cos” (a)+ Vg -sin” (a)
v, -V,
z - Vir(a)= L T
LT ae{o’z}’ (€=0) LT( ) V; -cos™ (a)+VT-sinm (a)
Ve -V,
T R'"T
0e|l0,= |, (a=0 Vrr(0)=
) e{ ’2} (2=0) wr(9) VR-cosl(9)+VT-sinl(9)

B. Validation expérimentale

Considérons un cube de Douglas massif de 130mm de c6té issu d'une poutre de section
transversale 140 x140 mm?. Les dimensions du cube ont été dictées par la fréquence de résonnance
des transducteurs employés (54 kHz + 5kHz). L'usinage de l'éprouvette privilégie la direction

longitudinale L parallele a l'axe z du repere cartésien global, Fig. 2-a. Des échantillons
supplémentaires (situés aux deux abouts du cube) ont été prélevés afin de déterminer I’humidité
moyenne par double pesée apres séchage dans une étuve a 103°C. L’humidité moyenne mesurée
est de 12,6% correspondant a une masse volumique de 430kg/m3. La vitesse de propagation des
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ondes ultrasonores V est définie en considérant le temps de vol TOF et la distance d,,; séparant
les points d’émission et de réception :

= L @
TOF

Les impulsions sont générées par un appareil ultrasonore (Pundit PL-200). Le temps de vol est

mesuré avec une résolution temporelle de 0,1ps avec un rapport Signal/Bruit (SNR) supérieur a
10dB. En utilisant le critere d’Akaike pour déterminer le TOF , on assure une bonne estimation
de la vitesse en réception (Arciniegas et al., 2015). Afin d’avoir une ouverture angulaire optimale,
nous avons employé des tirs semi-directs (AFNOR 2005), Fig. 2-b. Cela représente, au total, 243
lignes de propagation (0° < a <90° et 20°< 6 <90°).

@ Point d’émission sur la face I 3
° Point de réception sur la face IV: 77 ¢7
@® Pointde réception sur la face V: g,

a) b)

FIGURE 2. a) Eprouvette de Douglas, b) Codification de la position des points d’émission et de réception

En complément des mesures de vitesses expérimentales, une boucle de ‘multiplexage’, basée sur
I'expression (1), est employée pour calculer en parallele les vitesses théoriques pour 1’ensemble
des tirs. Le bois étant orthotrope cylindrique, les orientations locales des vecteurs unitaires des

directions R et T évoluent selon les cernes de croissance, entrainant ainsi des variations dans les

angles(a,@)le long du trajet I'onde. L’orthotropie cylindrique est prise en considération en

positionnant la moélle de la grume que nous supposerons colinéaire a la direction L des fibres.
La boucle de ‘multiplexage’ est implémentée sur un support Eléments Finis et intégrée dans un
algorithme d’optimisation. L’optimisation consiste a minimiser une fonction d’écart entre les
vitesses expérimentales et les vitesses théoriques. La solution recherchée est le vecteur des six
parametres de la loi d’'Hankinson 3D qui minimise cet écart entre 1’ensemble des vitesses. A la fin
de l'optimisation, un écart moyen de 141 m/s sur 'ensemble des tirs est obtenu ; et les valeurs
correspondantes des six parametres sont répertoriées dans le Tableau 2. La Figure 3 montre le tracé
3D de l'inverse des vitesses pour différents trajets d’ondes.
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TABLEAU 2. Paramétres d’'Hankinson 3D optimisés

Vi (m/s) Vg (m/s) Vr (m/s) )i m n
5780 1980 1240 1,97 1,63 1,73

On peut distinguer sur le tracé, les comportements des vitesses de propagation dans les trois
principaux plans d’orthotropie et dans les directions principales.

1E-03

8.E-04
D_L: direction longitudinale
D_T: direction tangentielle
D_R: direction radiale

2

2E-04

1/V(a,8) [s/m]
£

0.E+000 P_RT: plan radial-tangentiel
P_LR: plan longitudinal-radial

P_LT: plan longitudinal-tangentiel

FIGURE 3. Surface de lenteur en 3D des vitesses modéles

ITI. DIVERSES APPLICATIONS DU MODELE DEVELOPPE

A. Détermination des constantes d'élasticité du matériau bois

Pour déterminer les propriétés d’élasticité du matériau bois, les mesures utilisant des ultrasons
sont souvent effectuées a la fois, avec des ondes de compression et de cisaillement. Ces mesures
emploient plusieurs géométries et des conditions de mesures pas toujours compatibles avec une
utilisation structure (Bucur and Rasolofosaon, 1998; Gongalves et al., 2014). Dans notre étude,
nous avons opté pour une mesure employant uniquement des ondes de compression sur des
géométries parallélépipédiques se rapprochant de conditions réelles pour des inspections
structurelles. Afin de déterminer les propriétés élastiques, la méthodologie proposée nécessite
une projection de I’expression (1) sur les principaux plans d’orthotropie.

Cconsidérons une propagation d’onde de compression le long d’une direction x' dans un plan
Xy . Soit 3 correspondant a 'angle entre le chemin de propagation et la direction X du plan

xV . La vitesse de propagation analytique V> de cette onde est donnée par 1'équation de
34 propag yuq ana P q
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Christoffel (Royer et al., 1996). Cette vitesse dépend de l’angle 3, de la masse volumique o et de la
rigidité apparente C., telle que :

C..
Vo (B)= p 3)

Avec:

2
c E.-E,(E.—E,-v.’)
x'x' T 2 2 2 2
E,-E,~E,-E.,-v, —E,-E, v, —E’v, ~2-E,-E, v, v,

Vo i

ot
y z'x

D’un autre coté, selon I'équation d’'Hankinson, I'expression phénoménologique de la vitesse de
propagation de cette onde ultrasonore prend la forme suivante :
V.-V
Xy — R 4
VHank (ﬂ ) - . n, n, (4)
Vi-(sin B)™ +7,,-(cos B)

Le plan Xy correspond a la fois a chaque plan d'orthotropie LR, LT et RT. Par permutation,

I'angle 3 balaye les valeurs des angles (a, 9) correspondant a chaque plan, Tableau 1.

Par la suite, la méthodologie repose sur une optimisation qui consiste a déterminer les propriétés
élastiques du matériau de maniere a minimiser 1'écart relatif entre les vitesses analytiques

g8 (a,@) données par l'expression (3) et les vitesses empiriques V])_;J; nk (a,H) issues des

formulations de Hankinson (expression 4), et ce, pour chaque plan d'orthotropie LR, LT et RT.
Nous obtenons pour un écart relatif moyen de 0,23% entre les deux vitesses, les propriétés
d’élasticité regroupées dans le Tableau 3.

TABLEAU 3. Propriétés d’élasticités du Douglas (Afoutou et al., 2024)

Modules d’élasticité (GPa) Modules de cisaillement (GPa)
EL ER ET GLR GLT GRT
13,1 1,57 0,62 1,45 0,737 0,419

Coefficients de Poisson

Ve Vrr Vi Vir Ver Vir

0,04 041 0,03 0,484 0,279 0,697

Les coefficients de Poisson satisfont a I'exigence de la positivité de 1'énergie de déformation. Les
valeurs des constantes élastiques obtenues sont conformes a celles de la littérature.
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B. Localisation 3D orthotrope

L’instrumentation d'un élément de structure par la technique d’émission acoustique permet de
suivre 1'évolution de 'endommagement en fonction des sollicitations appliquées. Elle permet
également d’identifier les mécanismes de rupture et de remonter aux sources d’endommagement
et de fissuration. Cette section traite du dernier point qu’est la localisation des sources
acoustiques. L’objectif étant de mettre en place une procédure de localisation tridimensionnelle
dans un milieu orthotrope, nous avons opté pour des émissions acoustiques virtuelles dans le
sens ou les vitesses de propagation sont générées numériquement afin d’éliminer toutes
perturbations pouvant altérer la qualité des signaux réceptionnés. Par contre, lors de
I'exploitation de la procédure, les temps virtuels seront considérés comme des temps
expérimentaux qui seraient captés par la chaine d’acquisition. La procédure de localisation
consiste a minimiser une fonction au sens des moindres carrées entre les distances (ou temps)
calculées et les distances (ou temps) mesurées d'un point d’émission dont la localisation est a
déterminer.

Que la localisation acoustique soit unie, bi ou tri- dimensionnelles dans un milieu isotrope ou
orthotrope ; elle est influencée par la capacité d’atténuation du milieu, le maillage des récepteurs
acoustiques, le type d’algorithme d’optimisation etc. Dans cet article, il est étudié I'influence du
maillage des récepteurs acoustiques (Fig. 4) et l'effet du type d’algorithme d’optimisation. Les
parametres d’Hankinson 3D sont préalablement connus, Tableau 2. Ce qui permet de connaitre la
vitesse effective de propagation de 'onde.

Axes de chargement
@ Profil 3D quelconque de fissuration Front de fissure

—"

AN
L\ ®

s ~
X \ AN Entaille
N

Zone a fissurer

FIGURE 4. Eprouvette DCB avec un profil de fissure quelconque

Selon la Figure 4, les récepteurs acoustiques sont disposés simultanément soit sur :
e les faces (I & III), correspondant a une disposition sur champ de I'éprouvette

o les faces (IV &II), correspondant a une disposition sur les faces latérales (vue de face et
vue arriere) de I'éprouvette.
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o les faces (IV & II &V), ajoutant a la précédente disposition, des récepteurs sur la face V
(vue de gauche) de I'éprouvette.

En raison de la complexité de la localisation des sources acoustiques dans le bois avec sa structure
orthotrope cylindrique, il a été fait I'hypothese d'une orthotropie cartésienne, ce qui nous
rapproche plus d’'un matériau industriel (exemple d’un composite) que d'un matériau naturel.
Trois algorithmes d’optimisation ont été utilisés : I'algorithme de Nelder et Mead, I'algorithme de
Powell modifié et I'algorithme d’évolution différentielle.

Pour un méme maillage des récepteurs, il ressort que l'algorithme d’évolution différentielle
présente les meilleurs résultats de localisation grace au bornage de I'espace et a la multiplication
des vecteurs de départ. Les résultats s’améliorent pour les autres types d’algorithmes au fur et a
mesure que 'on augmente le nombre de récepteurs.

Les sources d’émissions acoustiques, (suivant leur emplacement et leur coalescence) sont
supposées décrire le front de fissure dans le matériau. Toutefois, une autre approche pour
appréhender ce front de fissure consiste a utiliser la mécanique de la rupture 3D.

IV. MECANIQUE DE LA RUPTURE DANS UN MILIEU 3D ORTHOTROPE

Le processus de fissuration est piloté par le taux de restitution d’énergie (G). Cette énergie est
fonction du type de sollicitation et donc du mode de rupture. On distingue les modes de ruptures
élémentaires ci-apres : le mode d’ouverture (mode I), le mode de cisaillement plan (mode II) et le
mode de cisaillement hors plan (mode III). A chaque mode élémentaire correspond une valeur de
Gt (seuil énergétique d’amorcage de propagation de la fissure).

Dans le cas réel, les sollicitations dans les structures bois sont rarement simples. Pour mieux
appréhender le comportement a la fissuration, il est utile de procéder a des découplages de modes
de rupture afin de quantifier la part de chaque mode élémentaire dans le processus de fissuration.
Cela est d’autant justifié au regard de l'anisotropie du matériau bois. Nous avons procédé au

découplage de modes de rupture en utilisant l'intégrale M ;D (Eq. 5) de la Mécanique Linéaire

Elastique de la Rupture.
1
3D u v
M, = EJ.(O-iivi,j - i].,lul.)ﬂl’jdV (5)
Vv

(u) et (v) représentent des champs de déplacements réels et virtuels cinématiquement
admissibles. Dans le méme esprit, 0';’. et O'ijv. sont, respectivement, les composantes des champs
de contrainte réel et virtuel. dV est le domaine d’intégration.

L'emploi de lintégrale M,”a nécessité de reconstruire un champ mécanique local

tridimensionnel par une adaptation (ajout de 1'orthotropie) du champ mécanique local isotrope
proposé par Irwin (1957). Ce choix a été fait du fait de I’absence d"une expression acceptée dans la
littérature. Cette absence de forme 3D du champ de déplacements et de contraintes au voisinage
du front de fissure est valable également pour les matériaux isotropes (Zakavi et al., 2022).
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La stratégie de découplage est implémentée dans le code aux éléments finis Castem avec la
modélisation géométrique d'une éprouvette MMCG (Mixed Mode Crack Growth). Différentes
épaisseurs sont explorées afin de mettre en exergue les effets tridimensionnels. Les chargements
appliqués permettent d’avoir soit des modes de rupture élémentaires ou des modes de ruptures
mixtes (combinaison des modes élémentaires).

Les modélisations en mode III ont permis de mettre en exergue I'effet du mode II aux abords des
surfaces libres. Ceci révele qu'une sollicitation en mode III présente toujours une cinétique de
fissuration combinant, a minima, du mode II et parfois du mode I. La Figure 5 montre la
distribution de chaque taux de restitution d’énergie dans 1'épaisseur pour les épaisseurs de 10mm
et 60mm. La part du mode III (GIII) est plus importante au cceur de I'éprouvette si I'épaisseur est

petite. Le plateau observé pour GIII en Fig. 5-b peut s’expliquer par I'augmentation de 1'épaisseur.

En fonction du degré de mixité du chargement, la part du mode III n’a pas la méme distribution le
long du front de fissure. De plus, 'induction des autres modes élémentaires (I et II) et donc les
parts des taux de restitution d’énergie (GI et GII) dépendent de la mixité du chargement. En mode
mixte I+II (par exemple), les résultats montrent que le taux de restitution d’énergie GI est maximal
au ceceur de I'éprouvette et minimal aux abords des surfaces libres, et ce, quel que soit le taux de
mixité pour une épaisseur donnée.
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FIGURE 5. GI, GII et GIII le long du front de fissure en mode III en fonctions des épaisseurs

V. CONCLUSION

Ce travail présente une évaluation non destructive des propriétés mécaniques des éléments de
structure d'une part, et d’autre part, une estimation du risque de propagation instable des fissures
avec un intérét particulier a 1'évolution du front de fissure dans l’épaisseur de I'élément
considéré. Une vision tridimensionnelle a nécessité, a chaque étape, des développements
spécifiques pour tenir compte du caractere orthotrope du matériau. Selon les conditions
ambiantes, la présence d'un gradient hydrique dans I'épaisseur peut perturber les cinétiques de
fissuration ainsi que la distribution de chaque mode de rupture. La prise en compte du gradient
d’humidité demeure une perspective de ce travail.
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Effet de la biocalcification par MICP sur les
propriétés mécaniques des argiles
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RESUME : L'intérét croissant pour l'utilisation de la terre crue en tant que matériau de
construction durable a incité les chercheurs a explorer des moyens d'améliorer sa viabilité dans
l'industrie de la construction. Une approche innovante qui a captivé l'attention au cours de la
derniére décennie est l'utilisation de la précipitation de calcite induite par les microbes (MICP)
pour renforcer et stabiliser principalement les sols inertes. Cette étude vise a appliquer
préventivement le MICP par la méthode du "Soil-Mixing" dans une argile chargée, nommée
"Kaolin P300". Tous les échantillons ont été soumis a une batterie de tests destructifs pour
évaluer 1'amélioration des propriétés mécaniques de l'argile, passant d'une préparation de I'état
liquide a I'état solide. Les résultats ont démontré une amélioration de la résistance du Kaolin
P300 grace au traitement MICP. La corrélation des résultats a souligné une cohésion renforcée
par le MICP, particulierement a la limite plastique des échantillons. La précipitation de CaCOs a
été confirmée et quantifiée a l'aide d'un calcimeétre. De plus, I'analyse microscopique par
spectroscopie infrarouge a réflectance totale atténuée et la diffraction des rayons X ont confirmé
la présence de CaCO:s sous forme de calcite, tout en mettant en évidence la présence résiduelle
d'urée et d'acétate de calcium.

Mots-clefs : Sols argileux, MICP, Propriétés mécaniques, Microscopie.

I. INTRODUCTION

Le secteur du batiment résidentiel et tertiaire génére une quantité significative de COz. Afin de
répondre aux défis environnementaux de notre époque, il est impératif de s’orienter vers
l'utilisation de matériaux écologiques renouvelables, moins énergivores et moins polluants. Les
éco-matériaux a base de terre crue présentent des perspectives encourageantes. Cependant, pour
étre mondialement reconnus en tant que matériaux de construction écologiques, ils doivent
satisfaire a des criteres rigoureux.

L'une des principales raisons pour lesquelles la terre crue ne peut étre largement adoptée dans les
régions a climats tempérés réside dans le phénomene de fissuration par dessiccation de sa fraction
argileuse. Les fluctuations de la teneur en eau de l'argile entrainent un cycle de retrait/gonflement,
générant des contraintes internes pendant le séchage et provoquant l'apparition de fissures.
Plusieurs projets de recherche sont menés pour comprendre et surmonter ces mécanismes de
fissuration. L'amendement de l'argile avec des renforts en fibres végétales apparait comme une
solution potentielle (El Hajjar et al., 2021). Cependant, la réduction de la fissuration reste
insuffisante.
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La précipitation de carbonate de calcium par l'activité microbienne (MICP) a émergé, ces
derniéres années, comme une solution potentielle et écologique pour l'amélioration des sols. Elle
repose sur l'activité enzymatique bactérienne capable d’hydrolyser 1'urée pour produire des ions
carbonate, qui, en présence d'ions calcium, précipitent du CaCOs. La recherche s'intéresse de plus
en plus a l'utilisation du MICP pour améliorer les propriétés mécaniques des sols en cimentant la
matrice solide tout en préservant la perméabilité (Whiffin et al., 2007).

Actuellement, les travaux sur le MICP se concentrent principalement sur les sables inertes. Cette
étude cherche a élargir ces connaissances en appliquant le MICP dans des sols argileux chargés et
non inertes. Elle adopte une approche novatrice en utilisant de l'acétate de calcium, moins
fréquemment utilisé dans les argiles et émettant moins d'ammoniac que le chlorure de calcium,
plus couramment utilisé (Xiang et al., 2022). Pour ce faire, des échantillons d'argile sont
confectionnés avec un traitement MICP pour les renforcer mécaniquement. Le processus débute
expérimentalement par la préparation des échantillons par soil-mixing, qui consiste a mélanger
une poudre d'argile avec une solution bactérienne et cimentaire contenant respectivement des
bactéries Sporosarcina Pasteurii, et une solution équimolaire d'acétate de calcium et d'urée. Les
échantillons sont soumis a des essais mécaniques trois jours apres leur préparation pour évaluer
l'augmentation de la résistance de 1'argile grace au traitement MICP. Les analyses par diffraction
des rayons X (DRX) et spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (FTIR) confirment la
présence de cristaux de CaCOs, quantifiée par le calcimetre de Dietrich-Frithling. L'utilisation de
l'acétate de calcium pour le MICP dans les argiles semble prometteuse.

II. MATERIAUX ET METHODES

A. Préparation des échantillons

Tous les échantillons étudiés se composent d’une matrice solide a base d'une argile peu plastique
nommeée « Kaolin P300 », utilisée dans les travaux de (El Hajjar et al., 2022). Dans la suite de cette
étude, les échantillons composés par cette argile seront appelés « K100 ». Selon ' ASTM D4318-
17el, les limites d'Atterberg ainsi que quelques autres caractéristiques de K100 sont résumées
dans le tableau 1.

TABLEAU 1. Caractéristiques du Kaolin P300

Limite de Limite de Indice de Granulométrie | Densité solide
liquidité W (%) | plasticité Wr (%) | plasticité Ir (%) (% < 2um) Gs (g/cm?)
40 20 20 60 2,65

La préparation des échantillons avec le traitement MICP passe par quatre étapes successives et
s'articule autour du procédé de soil-mixing. En premier lieu, de l'urée et de I'acétate de calcium
sont dissous a équimolarité dans de l'eau pour obtenir une solution de "cimentation".
Simultanément, des bactéries uréolytiques, les Sporosarcina Pasteurii, sont mélangées avec de
l'eau pour créer une solution "bactérienne”. Dans un second temps, le mélange de ces deux
solutions conduit a une solution "MICP". Apres ces deux étapes, la solution MICP est versée sur
une poudre de Kaolin P300 préalablement séchée dans un four a 105°C. Cette préparation est
activement malaxée jusqu'a obtenir une pate homogene. Les mélanges issus d"une faible teneur en
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eau sont tamisés apres le malaxage jusqu'a une ouverture de maille de 1 mm. Enfin, les
préparations a 1'état liquide et plastique sont placées dans des pots cylindriques hermétiques de
50 mm de diametre et 70 mm de hauteur, pour étre soumises a un cisaillement a 1'aide d'un
scissometre de laboratoire. Les préparations a 1'état solide sont mises dans un moule cylindrique a
double piston et compactées avec une presse statique. Les échantillons résultants, de 50 mm de
diametre et 100 mm de hauteur, sont soumis a un essai de compression uniaxiale. La figure 1
illustre la préparation de ces spécimens.

| SoilMixing |
Solution calcifiante Mise en moule ou compactage statique
Mélange avecl’argile
puis tamisage

Acétate de calcium

Etat plastique / liquide Etat solide

Kaolin P300 sec

Bactéries Sporosarcina
Pasteurii

Kaolin P300 tamisé

Solution bactérienne

v

Temps
FIGURE 1. Préparation des échantillons de K100 par méthode de soil-mixing

Tous les échantillons sont préparés dans une salle thermostatique maintenue a une température
constante de 20°C, avec une variation ne dépassant pas + 0,2°C. Ils sont confectionnés a une
densité seche de 15 kN/m? ou a la saturation (Sr = 100 %) pour les plus liquides, puis scellés pour
empécher leur séchage pendant 72 heures, garantissant ainsi la précipitation du carbonate de
calcium et I'homogénéité de la teneur en eau. Dans le but d'évaluer I'accroissement de résistance
conféré par la biocalcification, les échantillons traités par MICP sont comparés a des échantillons
de référence non traités, dans les mémes conditions initiales. Les éprouvettes sont
systématiquement préparées par lots de trois pour vérifier leur reproductibilité.

B. Essais

Les essais au scissometre de laboratoire permettent, conformément a la norme ASTM
D4648/D4648M-16, de mesurer la cohésion non drainée des argiles molles, suivant I'équation 1 :

o 6 M
U nxD2(3H+D)

Cu est la cohésion non drainée (kPa), M le couple de forces (kN.m). D et H correspondent
respectivement au diametre et a la hauteur de la pale (m).

)

Les essais de compression uniaxiale sont, conformément a la norme ASTM D2166/D2166M-16,
réalisés sur des éprouvettes solides a faible teneur en eau. La compression est réalisée a une
vitesse de déformation constante de 0,1 mm/min, suffisamment rapide pour maintenir des
conditions non drainées.
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La combinaison de ces deux essais mécaniques permet d'explorer une large gamme de teneurs en
eau. L'essai UCS a été utilisé pour un état solide avec des indices de liquidité (I.) inférieurs a 0,
tandis que I'essai au scissometre de laboratoire a été utilisé pour des états liquide et plastique (0,4
<IL<2,0). L'indice de liquidité I. est défini par I'équation 2 :
I W —Wp

L. représente 'indice de liquidité, Ir I'indice de plasticité, Wr la limite de plasticité, et W la teneur
en eau de I’échantillon.

)

La mesure de la teneur en carbonate de calcium est effectuée sur les sols apres les essais
mécaniques destructifs. Trois échantillons ont été prélevés en haut, au milieu et en bas de chaque
échantillon pour définir la teneur globale. La teneur en CaCO:s précipitée (CCCr) des échantillons
est mesurée a l'aide du test du calcimeétre de Dietrich-Friihling selon la norme NF P94-048. Trois
mesures répétées sont effectuées pour chaque échantillon.

Pour l'analyse microscopique, la sélection des échantillons a été réalisée de la méme maniere que
ceux destinés au calcimetre. Les techniques analytiques par DRX et FTIR ont été utilisées pour
caractériser la minéralogie des échantillons traités et non traités. La structure cristalline a été
déterminée par DRX sur des échantillons de poudre séche a l'aide du diffractometre Xpert-Pro
Powder, avec des données enregistrées par pas de 0,013° entre 5° et 80° d'un angle de 260.
L'analyse FTIR a été réalisée sur des pates humides a 'aide d'un spectrophotometre FTIR Spirit de
Shimadzu équipé d'un accessoire de mesure a réflexion totale atténuée (ATR). Cette configuration
a permis d'identifier clairement les composants chimiques de chaque échantillon dans une gamme
de longueurs d'onde allant de 4 000 a 400 cm-™.

III. RESULTATS ET DISCUSSIONS

Comme détaillé dans la section précédente, la résistance mécanique de K100 est étudiée par essai
de cisaillement au scissometre de laboratoire et essai de compression uniaxiale, puis corrélée.
Apreés le cisaillement, le calcimetre est utilisé pour mesurer la teneur en carbonate de calcium du
matériau. Enfin, les propriétés cristallines et chimiques du matériau sont analysées a 'aide des
méthodes ATR-FTIR et DRX.

A. Scissometre de laboratoire

La figure 2 présente la cohésion non drainée en fonction de I'indice de liquidité des échantillons
K100 non traités et traités par MICP.

La diminution de l'indice de liquidité dans un état saturé implique une augmentation de la
densité seche. Par conséquent, I'espacement entre les particules de sol est réduit, ce qui explique
l'accroissement de la cohésion non drainée. De plus, les échantillons de K100 avec MICP
présentent un gain de Cu conséquent vis-a-vis de leurs homologues sans MICP. La différence de
Cu entre les échantillons d'argile traités et non traités augmente a mesure que l'indice de liquidité
diminue.

Le Cu s’est accru de maniére significative dans la plage plastique du matériau traité (entre 0,4 et
11I). La valeur la plus élevée de Cu est de 66 kPa et a été obtenue pour les échantillons K100 avec
MICP pour un indice de liquidité de 0,4. Cette valeur Cu représente 650% de la cohésion non
drainée de K100 sans MICP.
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FIGURE 2. Evolution de la cohésion non drainée de K100 en fonction de son indice de liquidité

Suite a la mise en évidence du gain de résistance prodigué par le traitement MICP dans des pates
de K100, la prochaine section s’intéresse au traitement MICP d’échantillon K100 a 1’état solide et
plus sec.

B. Compression uniaxiale

Pour des indices de liquidité plus faible, l'essai de compression uniaxiale est envisagé. Il permet
de déterminer la valeur de la résistance ultime a la compression (valeur UCS) et le module de
déformation Eso. La valeur UCS représente le sommet de la courbe contrainte - déformation, qui
est deux fois supérieure a la valeur de Cu en conditions UU (non Consolidées et non Drainées). Le
module Eso présente la rigidité des sols argileux dans la plage de déformation plastique et est
défini comme le rapport de la moitié de la valeur UCS sur la déformation correspondante. Sur la
base de la contrainte maximale et du module de déformation de chaque spécimen, la figure 3
présente les résultats obtenus.

600 70
UCS avec MICP
500 | 1 60
UCS sans MICP Esp avec MICP

—_ 1 50
& 400 |
< —_
0 140 &
S 300 =
% Es sans MICP 30 uﬁ%
S 200
> 20

100 10

0 0

-0.6 -0.4 -0.1
Indice de liquidité

FIGURE 3. Valeurs UCS et Eso des échantillons traités et non traités par MICP
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Elle révele une augmentation de la résistance des échantillons K100 lorsque l'indice de liquidité
diminue et/ou lorsqu'ils sont traités par MICP. Durant la diminution de I'indice de liquidité dans
un milieu a densité seche fixe, le volume des vides reste constant, mais la succion augmente. Par
conséquent, la résistance mécanique s’accroit. De méme, le traitement par MICP augmente la
valeur UCS. Les échantillons avec et sans traitement MICP présentent notamment la plus grande
différence de valeur UCS de l'ordre de 150 kPa. Contrairement aux résultats des essais au
scissometre de laboratoire, la résistance la plus élevée fournie par le MICP lors des essais de
compression uniaxiale correspond a 1'échantillon avec I'indice de liquidité le plus élevé. Comme
pour le comportement de la valeur UCS, le module Eso augmente a mesure que l'indice de
liquidité diminue et/ou lorsqu'il est traité par MICP. Cela indique d'une part que la désaturation
du matériau le rigidifie. D'autre part, I'amélioration de la valeur Eso par le traitement MICP laisse
a supposer que le carbonate de calcium joue le rdle de liant entre les particules de sol. Plus
précisément, la valeur Eso pour K100 avec MICP a -0,1 L. atteint 40,8 MPa, soit pres de 46% de plus
que la valeur Eso de K100 sans MICP a -0,1 ..

C. Corrélation des résultats mécaniques

Afin d'établir une corrélation entre les résultats de cisaillement au scissometre de laboratoire et la
compression uniaxiale, et de mettre en évidence la cohésion apportée par le traitement MICP, un
nouveau parametre appelé "Cwmcr" a été déterminé. Le Cmcr est défini par 1'équation 3 et se
présente comme la différence entre la cohésion totale d'un échantillon traité (Cavec micr) et la
cohésion totale d'un échantillon non traité (Csans micp). Il quantifie spécifiquement I'amélioration de
la cohésion due au MICP.

Cwmicp = Cavee Micp - Csans MiCP ®3)

En se basant sur les cercles de Mohr et le critere de rupture de Mohr-Coulomb dans des
conditions non confinées et non drainées (UU), la cohésion totale (Ctte) de chaque échantillon
soumis a des essais en compression uniaxiale a été définie. Elle correspond a la contrainte de
cisaillement maximale (t) car l'angle de frottement est considéré comme nul en raison des
conditions non drainées. Or, T correspond a la moitié de la valeur UCS, d’ou :

Ucs
Ctotate = T 4)

La figure 4 expose les valeurs Cwmicr de tous les échantillons K100 traités et issus des deux essais
mécaniques.

Ce graphique met en évidence trois comportements distincts en fonction de 1'état de I'échantillon.
Lorsque l'indice de liquidité diminue, 1'état liquide présente d'abord une légere augmentation du
Cwicr, suivie d'une augmentation significative dans son état plastique et enfin, d'une diminution
dans son état solide. Ce comportement peut s'expliquer par plusieurs facteurs :

e Dans l'état liquide, la distance interparticulaire est plus grande que dans les autres
états. Par conséquent, 1'effet de la cimentation du carbonate de calcium dans le sol est
moins efficace. Il en résulte une légere augmentation du Cwice.

e Dans I'état plastique, la diminution du degré de saturation a lieu dans une plage
d'indice de liquidité de 0,6 a -0,1. Cette réduction favorise la formation de ménisques
d'eau entre les particules d'argile, facilitant la cimentation du sol par précipitation de
la calcite et améliorant considérablement le Chce.

e Comme la teneur en eau de préparation est moins élevée a l'état solide, le taux de
CaCO:s devient moins important, ce qui entraine une diminution du Cwice.
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FIGURE 4. Evolution de Cmice de K100 avec MICP en fonction de son indice de liquidité

La section suivante expose les taux de carbonate de calcium précipité (CCCr) de chaque
échantillon.

D. Taux de carbonate de calcium précipité

La figure 5 présente 1'évolution du taux de carbonate de calcium précipité dans K100 avec MICP
en fonction de son indice de liquidité.

4

K100 avec MICP

CCCp (%)
N

0 1 1 1 1 1 1
-1.0 -0.5 0.0 0.5 1.0 15 20 2.5

Indice de liquidité

FIGURE 5. Evolution du CCCr de K100 traité par MICP en fonction de son indice de liquidité

Elle montre la diminution du CCCr durant la réduction de l'indice de liquidité. En effet, pour une
méme concentration nutritive et un méme taux de réaction, la quantité de CaCOs précipitée sera
plus importante pour un échantillon préparé avec plus d’eau. De plus, cette réduction du CCCr
pourrait expliquer la baisse de Cmicr observée dans 1'état solide de K100. Fondamentalement,
Cumcr dépend du CCCr et a la disposition des cristaux de calcite dans la matrice solide, ce qui
affecte finalement la cimentation et/ou la densification du sol.
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E. Analyse microscopique

L'analyse des composants microscopiques par DRX et FTIR est essentielle pour mettre en
évidence la précipitation du carbonate de calcium et les réactions chimiques au sein des
échantillons d'argile traités par MICP. La figure 6. a) superpose les spectres ATR-FTIR de K100
avec et sans MICP a 1 I.. Les deux pates humides de K100 présentent de nombreux pics propres
aux liaisons chimiques retrouvées dans la kaolinite, notamment dans la zone de l’empreinte
digitale entre 1500 et 400 cm! (Saikia et al., 2003). L’état humide de K100 implique I'existence de
liaisons caractéristiques de 'eau avec des vibrations d'étirement O-H (bande d'absorption large et
intense entre 3200 et 3400 cm™) et un cisaillement de flexion H-O-H caractérisé par un pic intense
a une fréquence proche de 1639 cm?! (Mojet et al., 2010). La présence de CO: est représentée par
des pics autour de 2348 cm-1 (Boffa et al., 2008). Elle pourrait étre di aux conditions de l'analyse
ATR-FTIR qui s’effectue a l'air libre. Cette analyse de la pate humide de K100 avec MICP
confirme la présence de CaCO:s (pics de longueur d'onde a 874 cm! et large bande a environ 1416
cm! correspondant aux vibrations en flexion hors du plan et en étirement asymétrique,
respectivement), malgré la présence résiduelle d'acétate de calcium (vibrations symétriques de
flexion CHs a 1347 cm! et vibrations asymétriques d'étirement C-O a 1553 cm?). Ces résultats sont
en accord avec les observations de (Tiwari et al., 2021) réalisés sur des sols traités au MICP. Le
processus de précipitation n'est pas totalement efficient, ce qui peut expliquer la présence des
résidus de la solution nutritive (Sovljanski et al., 2021).
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Grace a l'analyse par DRX, la figure 6. b) dresse le diffractogramme de K100 avec MICP,
préalablement séché au four a 105°C. Elle met en évidence la composition de K100, constituée de
kaolinite, de quartz et d'illite. La vue rapprochée sur la droite de cette figure permet d’attester de
I'existence de carbonate de calcium et expose des distances interréticulaires propres a
l'arrangement structurel de la calcite. Tout comme la spectroscopie ATR-FTIR, l'analyse
microscopique par DRX a confirmé la précipitation de CaCOs dans les échantillons traités. Elle a
également spécifié sa forme cristalline observée, correspondant a la calcite.

L'incorporation d'acétate de calcium dans le procédé MICP a permis d'améliorer les propriétés
mécaniques d’argiles telles que K100, contrairement aux résultats rapportés par (Gorospe et al.,
2013) dans le contexte des milieux sableux. Enfin, I'analyse des composants microscopiques par
ATR-FTIR s'avére étre un moyen simple et rapide de vérifier la présence de CaCOs dans les
échantillons d'argile secs ou humides. Elle constitue également une méthode d'identification
efficace des liaisons chimiques dans les argiles sans les sécher au four, préservant ainsi toute
modification de leur composante microscopique liée au séchage. Ces échantillons peuvent ensuite
étre analysés par des méthodes complémentaires plus longues et plus cofiteuses, telles que la DRX
ou le MEB. De plus, sa capacité a distinguer les liaisons atomiques lui permet de détecter les
phases en présence, qu'elles soient cristallines ou amorphes. En complément, la DRX peut étre
utilisée pour identifier spécifiquement la structure cristalline. Une analyse plus poussée des
diffractogrammes permettrait de déterminer la taille des cristaux de CaCOs.

IV. CONCLUSION

Ces travaux ont permis de souligner l'effectivité du MICP dans des argiles traitées par soil-
mixing, en ayant recours a l'utilisation d’une source de calcium moins émettrice en ammoniac et
beaucoup moins utilisée que le chlorure de calcium. Le couplage d’essais mécaniques destructifs,
le scissometre de laboratoire et la compression uniaxiale, ont permis d’étudier l'effet du
traitement MICP sur le Kaolin P300 dans une large gamme de teneur en eau. Un nouveau
parametre mécanique appelé "Cwmcr" a été définit pour quantifier explicitement la cohésion
découlant uniquement de la biocalcification. Le Cyvice démontre le fonctionnement efficace de la
biocalcification et son impact positif sur 'amélioration des propriétés mécaniques de l'argile, avec
une résistance optimale observée a la limite de plasticité du kaolin P300.

Au-dela de I'amélioration de la résistance observée dans ces échantillons d'argile par le traitement
MICP, la biocalcification a été confirmée grace au calcimetre de Dietrich-Fruhling. Elle a montré
l'augmentation du taux de carbonate de calcium précipité pour une teneur en eau plus
importante. L'analyse microscopique par DRX révele la précipitation de cristaux de calcite dans
K100 traité avec MICP. La spectroscopie ATR-FTIR a été utilisée pour caractériser les groupes
fonctionnels moléculaires dans les échantillons de K100 humides, tels que le CaCO:s et I'acétate de
calcium. Elle ne spécifie pas la présence d’autres réactions chimiques observables.

REMERCIEMENTS : La Région Normandie a financé ce travail dans le cadre du projet BIOFIS.
Le financement de ces recherches est assuré par l'université du Havre Normandie. L'industrie
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RESUME

Au cours des dernieres décennies, les activités humaines ont engendré une importante pollution
de l'environnement, par de nombreux polluants, tels que les métaux lourds. Pour tenter de
diminuer cette pollution, la bio-adsorption (méthode eco-friendly utilisant un adsorbant
biosourcé) est désormais tres utilisée pour éliminer les polluants des eaux. Dans cette étude, des
fibres de lin locales sont utilisées pour dépolluer des eaux de 6 métaux lourds (Cd(II), Cu(ll),
Hg(Il), Ni(Il), Pb(II) et Zn(Il)), présents a des concentrations de l'ordre du ug/L. Différents
parametres pouvant affecter l'adsorption des métaux ont été étudiés : concentration en
adsorbant, concentration initiale en polluant et temps de contact. Des essais batch ont été réalisés
avec des solutions contenant un seul métal a la fois (solution mono-élément) et avec les 6 métaux
simultanément (solution multi-élément), afin d’étudier un potentiel effet de compétition. Des
modeles cinétiques et des isothermes ont été utilisés pour modéliser le comportement
d’adsorption des métaux lourds sur les fibres de lin. Notamment, pour les essais en multi-
élément, le modele de Langmuir Compétitif a été appliqué pour analyser les données
expérimentales obtenues. Dans la gamme des concentrations étudiées (pg/L), les résultats
montrent une absence de compétition des métaux lourds pour les sites d’adsorption des fibres
de lin.

Mots-clefs adsorption, fibres de lin, métaux lourds, cinétique, isothermes

I. INTRODUCTION

L'urbanisation croissante, et la modification de la fréquence des épisodes pluvieux ont généré une
augmentation du volume d'eaux pluviales nécessitant une gestion accrue. Cela oblige les pouvoirs
publics a légiférer drastiquement, notamment avec la loi « climat et résilience », qui impose la
réduction de la consommation d’espaces naturels ou agricoles, avant d’atteindre la zéro
artificialisation nette (ZAN) en 2050. Par ailleurs, il est estimé que les zones soumises a 1'aléa
ruissellement sont bien plus étendues que celles soumises aux inondations, mais encore peu
connues, car il s’agit d'un risque diffus. Un projet de cartographie face a cet aléa est en cours,
certaines zones ne peuvent compter que sur les eaux de surface, il est donc nécessaire de les
préserver. La gestion des eaux pluviales urbaines est obligatoire depuis 2020 pour les
communautés d’agglomérations, mais posent des difficultés. Pour faire face a ces volumes
importants, des solutions alternatives ont été mises en place, telles que des réservoirs enterrés, des
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bassins de rétention, des chaussées perméables ou des noues. Ces solutions ont été élaborées au fil
des années en complément aux deux types de réseaux d'assainissement traditionnels (Abbar et al.,
2017). Des équipements collectifs de récupération des eaux de pluie sont intégrés dans des
programmes d’aménagement globaux. Au regard des enjeux, il convient d’assurer une politique
de gestion des eaux pluviales en contribuant a leur assainissement durable. Les eaux pluviales,
bien que nettement moins polluées que les eaux usées, sont néanmoins néfastes a
I'environnement, a cause de leur caractere chronique et cumulatif et la nature des polluants issus
du lessivage des surfaces urbaines. En effet, la fraction en polluant dissoute peut étre élevée. La
mise en place de dispositifs adsorbants, comme des textiles échangeurs d’ions (choisis en fonction
des contaminants), permet sa rétention avant le rejet au niveau des avaloirs. C’est dans ce cadre
que se situe cette étude sur le TRI (Territoire a Risques Importants) du Havre, ol sont recensés un
certain nombre d’aléas, comme des débordements de cours d’eau, le ruissellement urbain, péri-
urbain ou rural et la submersion marine.

Différents types de polluants peuvent étre retrouvés dans la nature, comme les polluants
organiques, inorganiques, radioactifs et microbiens. Parmi les polluants organiques, il est possible
de retrouver les pesticides, les colorants, les hydrocarbures aromatiques polycycliques ainsi que
des résidus de produits pharmaceutiques. Pour les polluants inorganiques, les engrais, les
substances halogénées ou les métaux lourds peuvent étre cités (Madhav et al., 2019). Ces derniers
sont considérés comme étant I'une des familles de polluants les plus toxiques, notamment parce
qu’ils peuvent provoquer des maladies chroniques ou aigués. Les métaux lourds peuvent étre
déversés dans les eaux par différents types d'industries : la transformation du pétrole, la
métallurgie, la production de produits chimiques ou les centrales électriques. Plus précisément,
les sédiments dans les canalisations, les dépots atmosphériques, la circulation et les matériaux de
construction ont été identifiés comme contribuant a la pollution des eaux pluviales. Les matériaux
de construction sont aussi considérés comme une source importante, notamment les produits
galvanisés (pour le Zn(II)) et les toitures (pour le Cu(ll)) (Sérme and Lagerkvist, 2002). De
nombreuses études ont été menées, depuis des années, sur l'utilisation de différentes méthodes
pour éliminer les polluants des eaux, telles que la filtration sur membrane, 1'oxydation ou la
réduction chimique, la coagulation ou la floculation, l'osmose inverse et 1'adsorption. Parmi ces
méthodes, la bio-adsorption est une méthode prometteuse de dépollution de l'eau. Elle est
considérée comme I'une des méthodes les plus efficaces et les plus économiques pour
I'élimination de polluants. Les adsorbants biosourcés peuvent étre de diverses sources,
notamment des déchets agricoles, d’algues, de biomasse microbienne, de roches et de matieres
minérales (Vievard et al., 2023).

Une étude antérieure réalisée au laboratoire a montré que 1'étoupe de lin, une fibre courte générée
lors de la production de fibres de lin pour les textiles, était un adsorbant biosourcé prometteur
pour Cu(Il), Pb(Il) et Zn(II), avec une capacité d'adsorption maximale de 7,8, 23,2 et 4,6 mg/g,
respectivement (Kajeiou et al.,, 2020). Cette étude a également mis en évidence un effet de
compétition entre les métaux lourds pour les sites d'adsorption des fibres lorsque les trois métaux
étaient en solution simultanément. Cela s’est traduit par une diminution des capacités
d’adsorption qui passent a 3,6, 17,0 et 0,5 mg/g, pour Cu(Il), Pb(Il) et Zn(II), respectivement. Les
études menées visent a valider les performances épuratoires d'un pilote de traitement des eaux
pluviales. L’objectif du présent travail est d’étendre 1'étude a d'autres métaux (Cd(Il), Hg(Il) et
Ni(Il)), avec des concentrations proches de celles des eaux de ruissellement polluées (ug/L).
Plusieurs parametres pouvant influer I'adsorption ont été étudiés : la concentration en adsorbant,
la concentration initiale en métaux et le temps de contact. De plus, 1'étude a été menée d'une part,
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avec des solutions contenant un seul élément métallique (solutions mono-élément) et d’autre part
avec des solutions contenant simultanément l’ensemble des éléments métalliques (solutions
multi-élément), afin de mettre en évidence un éventuel effet de compétition. Enfin, 'analyse et
l'interprétation ont été menées en s’appuyant sur les isothermes de Langmuir, de Freundlich et de
Langmuir Compétitif, et les modeles cinétiques pseudo-premier et pseudo-second ordre.

II. MATERIEL ET METHODES

1.1 Adsorbant biosourcé

Les fibres de lin sont fournies par le groupe Depestele, implanté en Normandie. Il s'agit de fibres
courtes, appelées étoupes, non utilisées par l'industrie textile, résultant de la séparation des fibres
des pailles. Un lavage de 24 heures, avant les essais d’adsorption, dans de l'eau ultrapure a été
effectué pour nettoyer les fibres. Une coupe et un tamisage ont ensuite été effectués pour
récupérer les fibres de taille comprise entre 200 um et 900 um. Les fibres ont été conservées au
four a 60°C jusqu'a leur utilisation.

1.2 Préparation de I'échantillon

L’étude a été réalisée avec de I'eau ultrapure et des solutions métalliques. Le pH des solutions
simulées a été ajusté a 6,4, proche du pH des eaux de ruissellement urbaines, avec des solutions
de 0,1 M d'acide nitrique et d'ammoniaque. Une masse de fibres de lin a été déposée dans les
tubes contenant les solutions simulées, puis une agitation a 30 rpm a été appliquée pendant un
temps spécifique. A la fin du temps de contact défini, les solutions ont été filtrées et stockées dans
un congélateur a -18°C jusqu'a l'analyse par ICP-MS. Chaque essai a été réalisé en trois
exemplaires.

1.3 Optimisation des parametres d’adsorption des métaux sur les fibres de lin

Trois parametres expérimentaux ont été étudiés pour déterminer les conditions optimales
d'adsorption des métaux lourds sur les fibres de lin: la concentration en fibres de lin, la
concentration initiale en métaux lourds et le temps de contact. Pour déterminer les parametres
optimaux, deux indicateurs ont été calculés a partir des concentrations initiales et a 1'équilibre
déterminées par ICP-MS (spectrométrie de masse a plasma a couplage inductif) : l'efficacité
d'élimination R (Eq. 1) et la capacité d'adsorption q (Eq. 2).

RE%)= 2S¢ 100 1

(%)= TX 1)
(C- COxV

q(mg/g)= ———— @

Avec Ci et Ce les concentrations initiales et a I'équilibre (mg/L), respectivement, V le volume de la
solution (L), et m la masse des fibres de lin (g).

Le logiciel commercial Origin Pro (version 95e) a été utilisé pour estimer la capacité d'adsorption
maximale des métaux et les parameétres d'adsorption pour les modeles de Langmuir, Freundlich,
pseudo-premier ordre et pseudo-second ordre pour les solutions mono-éléments. Le logiciel
commercial Athena Visual Studio a été utilisé pour estimer la capacité maximale d'adsorption des

3
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métaux pour les solutions multi-éléments (Stewart and Caracotsios, 2008). Les intervalles
crédibles, exprimés par les intervalles de confiance asymptotiques a 95 %, et la matrice de
covariance ont été estimés a 1’aide du progiciel GREGPLUS.

1.4 Cinétique et isothermes d’adsorption

e Cinétique d’adsorption
Les cinétiques d'adsorption sont utilisées pour comprendre le processus controlant la vitesse
d'adsorption (Hussain et al., 2022). Les modeéles du pseudo-premier ordre (PFO) et du pseudo-
second ordre (PSO) sont utilisés.

Le modele de pseudo-premier ordre, également appelé modele de premier ordre de Lagergren, se
présente sous la forme intégrée suivante (Eq. 3) :

9,79, (1-exp(-ki1)) 3)

Avec g la capacité d'adsorption (mg/g) apres le temps de contact t, qe la capacité d'adsorption a
I'équilibre (mg/g) et ki la constante de vitesse d'adsorption du premier ordre. Si les résultats
expérimentaux correspondent a ce modele, cela implique une physisorption régie par des étapes
de diffusion entre les métaux lourds et les sites d'adsorption des fibres de lin.

L'équation du pseudo-second ordre est décrite par la forme intégrée suivante (Eq. 4) :
1

=+t (4)

% 9

Avec gt la capacité d'adsorption (mg/g) apres le temps de contact t, ge la capacité d'adsorption a
I'équilibre (mg/g) et ka2 la constante de vitesse d'adsorption du second ordre. Si les résultats
expérimentaux correspondent a ce modele, cela implique une chimisorption.

e Isothermes d’adsorption — solutions mono-éléments

Afin de décrire les caractéristiques des processus d’adsorption, les courbes de bio-adsorption ont
été ajustées par les modeles de Freundlich et de Langmuir. Le modeéle de Freundlich (Eq. 5) décrit
une surface hétérogene et ne montre aucune saturation limite. Chaque site d'adsorption pourrait
contenir plusieurs molécules en épaisseur, ce qui permettrait une adsorption réversible (Proctor
and Toro-Vazquez, 1996). Le modeéle de Langmuir (Eq. 6) suppose une surface de 1’adsorbant
homogene et que tous les sites actifs sont de méme énergie. Chaque site d'adsorption ne peut
contenir qu'une molécule en épaisseur et le polluant ne se concentre que sur les sites inoccupés
(Febrianto et al., 2009).

Le modele de Freundlich est décrit par I'équation suivante (Eq. 5) :

1
q.=K¢Cen ©)

Avec ge la capacité d'adsorption a l'équilibre (mg/g), K¢ (mg/g)(L/mg), n la constante de
Freundlich et Ce (mg/L) la concentration du polluant a I'équilibre. La valeur de la constante de
Freundlich peut fournir des informations sur le processus d'adsorption : 2 < n < 10 indique une
bonne adsorption, 1 < n < 2 indique une adsorption modérément difficile, et 1 < n indique

mauvaise adsorption.
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Le modele de Langmuir est décrit par I'équation suivante (Eq. 6) :
q KLCe
- max 6
WL 14K, C, (6)
Avec ge la capacité d'adsorption a l'équilibre (mg/g), qmax (mg/g) la capacité d’adsorption
maximale, K. (L/mg) la constante d’interaction adsorbant/polluant et C. (mg/L) la concentration
du polluant a I’équilibre.

e Isothermes d’adsorption — solutions multi-éléments

Les modeles utilisés pour décrire I'adsorption d'un seul polluant peuvent étre modifiés pour
décrire le comportement d'adsorption de plusieurs polluants simultanément. Dans cette étude, le
modele de Langmuir est modifié pour devenir I'isotherme compétitive de Langmuir (Aksu, 2002).

Le modeéle est décrit par I'équation suivante (Eq. 7) :

_ qmax,iKL/iCe'i (7)
i~ 17 Z,-6=1 Kp,Ce,
Avec gei (mg/g) la capacité d’adsorption du polluants i a 1'équilibre, qmaxi (mg/g) la capacité
d’adsorption maximale du polluants i, Kui et Kij (L/mg) les constantes d’interaction
adsorbant/polluant et Ce,i et Cej (mg/L) les concentrations des polluants i et j a ’équilibre.

ITII. RESULTATS ET DISCUSSION

III.1 Optimisation des parametres d’adsorption des métaux sur les fibres de lin

Différents parametres ont été testés afin d'optimiser 1'élimination des métaux lourds par les fibres
de lin. En effet, le temps de contact, la concentration en adsorbant et la concentration initiale en
métaux ont été étudiés.

e Temps de contact

L'effet du temps de contact sur l'adsorption des métaux a été étudié en prélevant un volume d'un
méme échantillon a neuf moments différents, entre 5 minutes de contact et 24 heures. La
concentration en fibres était de 0,5 g/L et la concentration initiale en métal de 200 pg/L. Le temps
de contact optimal traduit le temps nécessaire pour atteindre un équilibre entre les concentrations
des métaux lourds présents en solution aqueuse et a la surface des fibres de lin. La figure 1
représente l'effet du temps de contact sur I'adsorption pour les solutions mono (Fig. 1.a) et multi-
éléments (Fig. 1.b). Les barres d'erreur ont été déterminées a partir de 1'écart-type obtenu pour les
trois essais.

Les essais avec les deux types de solutions (mono-éléments et multi-éléments) ont montré que
I'adsorption des métaux par les fibres de lin est trés rapide, avec un temps d’équilibre atteint
apres 60 minutes de contact. Le taux d’adsorption augmente rapidement au début de 'essai en
raison de la grande disponibilité des sites, avant de se stabiliser en raison d'une diminution des
sites vacants. Une répulsion entre les métaux adsorbés et ceux encore présents dans la solution
pourrait également expliquer la stabilisation. Au temps d'équilibre de 60 minutes, les taux
d’adsorption sont compris entre 61 % pour le Hg(Il) et 85 % pour le Cd(Il) et le Pb(Il) pour les
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solutions mono-éléments, et entre 57 % pour le Hg(Il) et 90 % pour le Pb(Il) pour les solutions
multi-éléments.
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FIGURE 1. Effet du temps de contact sur I’adsorption dans des solutions mono-éléments (a) et multi-
éléments (b)
¢ Concentration en fibres de lin

Pour étudier l'effet de la concentration en fibres de lin sur l'adsorption des métaux, six
concentrations ont été testées (0,14, 0,25, 0,50, 1,00, 2,00 et 4,00 g/L). Les solutions ont été
préparées avec une concentration de métaux lourds de 200 pg/L et un temps de contact fixé a 60
minutes. La figure 2 présente I'effet de la concentration en fibres sur I’adsorption des métaux pour
les solutions mono (Fig. 2.a) et multi-éléments (Fig. 2.b). Le taux d’adsorption des métaux lourds
augmente rapidement avec la concentration en fibres de lin pour atteindre un plateau autour de
0,5 g/L pour les solutions mono-éléments, et 2 g/L pour solutions multi-éléments. Ce résultat
prévisible s’explique par un accroissement de sites d’adsorption disponibles avec 'augmentation
de la concentration d’adsorbant. La concentration de 0,5 g/L a été conservée pour I'étude de 1'effet
des autres parametres. De plus, pour les deux types de solution, le Pb(Il) est le métal le plus
adsorbé, avec un taux maximal supérieur a 98 %, et le Hg(Il) le moins adsorbé, avec un taux
maximal de 67 %, obtenu a la concentration optimale en fibres de lin de 2 g/L dans les solutions
multi-éléments. Aux concentrations optimales en fibres, les taux des autres métaux sont compris
entre 86 % pour Ni(Il) et 89 % pour Cd(II) pour les solutions mono-éléments, et entre 91 % pour
Zn(1I) et 98 % pour Cd(II) pour les solutions multi-éléments.
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FIGURE 2.  Effet de la concentration en fibres de lin sur I’adsorption des métaux dans des solutions
mono-éléments (a) et multi-éléments (b)

e Concentration initiale en métaux lourds

Pour étudier l'effet de la concentration initiale en métaux sur l'adsorption des métaux, plusieurs
concentrations initiales ont été testées, allant de 50 pg/L a 8 mg/L. Une concentration en fibres de
lin de 0,5 g/L et un temps de contact de 60 minutes ont été fixés pour 1'étude. La figure 3
représente l'effet de la concentration initiale sur I’adsorption des métaux pour les solutions mono
(Fig. 3.a) et multi-éléments (Fig. 3.b).

En général, le taux d'adsorption augmente légerement au début, puis diminue avec
l'augmentation de la concentration initiale en métaux dans les deux types de solution. Cette
diminution peut étre causée par un nombre excessif de métaux par rapport au nombre de sites
d'adsorption disponibles ou par I'augmentation des forces de cohésion entre eux dans la solution.
Les taux d’adsorption optimaux sont obtenus pour des concentrations de 200 ug/L (Fig. 3.a), sauf
pour le Hg(Il) en solution mono-élément et de 100 pg/L (Fig.3.b) pour les solutions multi-
éléments. La concentration de 200 pg/L a été conservée pour 1'étude des autres parametres.

La figure 3.a montre, qu’a l'exception du Ni(Il), pour lequel un palier synonyme de la saturation
des fibres a été atteint autour de 4 mg/L, la saturation n’est toujours pas atteinte a une
concentration initiale de 8 mg/L en solution mono-élément. En revanche, pour les solutions multi-
éléments, la saturation des fibres a été atteinte autour de 4 mg/L pour tous les métaux, a
lI'exception du Pb(II) pour lequel I'adsorption diminue encore a 8 mg/L. Pour les autres métaux, a
cette concentration initiale, le taux d'adsorption était compris entre 5% pour Ni(Il) et 30% pour
Cu(II).
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FIGURE 3. Effet de la concentration initiale en métaux sur ’adsorption dans des solutions mono-
éléments (a) et multi-éléments (b)

1I1.2 - Cinétique et isothermes d’adsorption
e Cinétique d’adsorption
La cinétique d’adsorption fournit des données importantes sur les mécanismes d’absorption a

l'interface solide-solution. Les modeles du pseudo-premier ordre et du pseudo-second ordre ont
été utilisés pour 'analyse des cinétiques d’adsorption. Le tableau 1 résume les parametres des
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deux modeles appliqués aux essais réalisés avec une concentration en fibres de lin de 0,5 g/L et
une concentration initiale en métaux de 200 ug/L.

TABLEAU 1.  Valeurs déterminées des parametres des modéles PFO et PSO (Mo = Solution mono-élément,
Mu = solution multi-élément)

PFO PSO

Type de

Métaux lourds . . s ) s
solution . (mg/g) ki (/min) R qe (mg/g) ko (g/mg.min) R

Cd(n) Mo 0,171 0,111 0,937 0,180 0,995 0,986
Cu(ID) Mo 0,160 0,075 0,950 0,174 0,639 0,996
Hg(II) Mo 0,127 0,073 0,951 0,136 0,776 0,919
Ni(II) Mo 0,150 0,118 0,932 0,159 1,19 0,996
Pb(1I) Mo 0,174 0,195 0,888 0,182 2,03 0,968
Zn(I) Mo 0,169 0,130 0,917 0,179 1,718 0,997
Cd(n) Mu 0,170 0,052 0,993 0,173 0,662 0,977
Cu(ID) Mu 0,167 0,046 0,984 0,177 0,412 0,991
Hg(II) Mu 0,112 0,042 0,898 0,128 0,201 0,834
Ni(Il) Mu 0,146 0,055 0,996 0,146 1,05 0,967
Pb(II) Mu 0,186 0,076 0,972 0,195 0,670 0,979
Zn(II) Mu 0,148 0,047 0,998 0,146 0,934 0,961

A Texception du Hg(Il), les cinétiques d’adsorption pour l'ensemble des essais suivent
correctement les modeles du pseudo-premier ordre et du pseudo-second ordre, le deuxiéme étant
légerement meilleur. Ceci laisse supposer des réactions de chimisorption et de physisorption.

e Isothermes d’adsorption — solutions mono-éléments
Les isothermes de Langmuir et de Freundlich ont été appliquées aux données d'adsorption des
solutions mono-éléments. Les coefficients des deux modeles sont présentés dans le tableau 2.

TABLEAU 2. Valeurs des parametres des isothermes de Langmuir et de Freundlich pour les solutions
mono-éléments

Langmuir Freundlich
Meétaux
lourds K
2 r(mg/g) o)

max (Mg/g) Ko (L/mg) R " (Lmgn R
Cddr) 10,1 0,53 0971 1,92 331 0,995
Cu(ID) 7,0 1,38 0,943 228 329 0975
Hg(1D) 52 0,79 0,979 2,11 1,90 0,950
Ni(1I) 2,9 1,71 0,983 2,80 1,47 0,975
Pb(1) 15,2 3,90 0,994 2,04 11,1 0,949
Zn(1I) 3,8 1,61 0,939 2,56 1,90 0,984

Les résultats ont été ajustés aux deux modeles avec des coefficients de détermination supérieurs a
0,939. Hg(II) et Pb(Il) sont mieux modélisés par 1'isotherme de Langmuir, qui suppose une énergie
homogene et des sites énergétiquement équivalents a la surface de 'adsorbant. Cd(II), Cu(Il) et

8
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Zn(II) sont mieux modélisés par l'isotherme de Freundlich, qui suppose que 1'énergie présente a la
surface de 'adsorbant est hétérogene. Les coefficients de détermination obtenus pour Ni(I) sont
similaires pour les deux modeles testés. De plus, pour tous les métaux, sauf pour le Cd(Il), la
constante de Freundlich est comprise entre 2 et 10, ce qui implique une bonne capacité
d'adsorption. Un ordre de sélectivité basé sur l'isotherme de Langmuir a été déterminé Pb(II) >
Cd(II) > Cu(Il) > Hg(IT) > Zn(II) > Ni(II).

e Isothermes d’adsorption — solutions multi-éléments

Les isothermes classiques de Langmuir et de Freundlich ont été appliquées aux données
d'adsorption pour les solutions multi-éléments. Les résultats ont été non satisfaisants avec des
coefficients de détermination faibles inférieurs a 0,756. Ceci montre que ces deux modeles ne sont
pas adaptés a l'adsorption multi-éléments car ils ne prennent pas en compte une potentielle
interaction entre les différents métaux lourds. L'isotherme de Langmuir compétitive a donc été
appliquée aux données d'adsorption pour les solutions multi-éléments. Pour cela, deux logiciels
de modélisation ont été utilisés. Les parameétres trouvés ont été répertoriés dans le tableau 3.

Les intervalles de crédibilité sont inférieurs a 50 %, ce qui signifie que les valeurs prédites étaient
correctement estimées. L’ordre de sélectivité est le méme que pour les solutions mono-éléments.

TABLEAU 3. Valeurs des parametres de 1'isotherme de Langmuir compétitive pour les solutions multi-

éléments
e s () S K L) T
Cd (I1) 10,3 8,7 0,51 19,7
Cu (I 6,8 5,7 1,58 17,8
Hg (1) 4,9 8,8 0,93 23,7
Ni (1I) 3,0 10,6 1,28 29,0
Pb (11) 15,3 32 3,81 8,4
Zn (II) 4,0 9,8 1,13 26,5

111.3  Compétition entre les métaux lourds

Les coefficients de variation, entre les capacités d'adsorption maximales déterminées pour les
solution mono-€éléments et multi-éléments, ont été calculés afin d’identifier un potentiel effet de
compétition des métaux lourds pour les sites d'adsorption. Il se définit comme étant cent fois le
rapport de 1'écart-type (entre les capacités des solutions mono et multi-éléments) sur la valeur
moyenne des capacités maximales (moyenne des capacités des solutions mono et multi-éléments).

Les coefficients de variation obtenus sont inférieurs a 5 %. Ces valeurs nous permettent de
supposer que les métaux lourds possedent une capacité d'adsorption maximale similaire pour les
solutions mono et multi-éléments. L’adsorption des métaux lourds n'est donc pas impactée par la
présence d’autres métaux en solution pour des concentrations de 'ordre du pg/L. Une étude
antérieure réalisée au laboratoire sur I'adsorption de Cu(Il), Pb(II), et Zn(Il), a des concentrations
de l'ordre de mg/L, par les fibres de lin a montré un effet de compétition entre Cu(Il) et Zn(II),
mais pas pour Pb(Il) (Kajeiou et al., 2020). Les résultats de notre étude et de 1'étude antérieure
permettent de conclure que leffet de compétition des métaux dépend de leur niveau de
concentration. En effet, Cu(ll) et Zn(Il) étaient en compétition a des concentrations de l'ordre de
mg/g, et non a des concentrations de I'ordre de pg/g.
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TABLEAU 4.  Etude de l'effet de compétition des métaux lourds pour les sites d’adsorption des fibres de
lin

Heavy metal | Qmax single (Mg/g)  Qmax mui (Mg/g)  Coefficient of variation (%)
Cd (IT) 10.1 10.3 1.4
Cu (IT) 7.0 6.8 2.0
Hg (II) 52 4.9 42
Ni (ID) 2.9 3.0 2.4
Pb (IT) 15.2 15.3 0.5
Zn (11) 3.8 4.0 3.6

IV. CONCLUSION

Cette étude a montré que l'utilisation de fibres de lin locales pouvait efficacement nettoyer les
eaux pluviales de six métaux lourds. Les parametres optimaux d’adsorption ont été déterminés
pour des solutions contenant un seul métal et contenant les six métaux simultanément, ce qui a
permis de mettre en avant une absence de compétition des métaux pour les sites d’adsorption.
L’ambition finale de ce projet est le développement d'un systeme filtrant, qui serait placé a
I'entrée d'un bassin de rétention, pour nettoyer efficacement des eaux polluées en métaux. Deux
premiéres études avaient montré que l'utilisation de sable et de disques de géotextile composés de
fibres de lin au sein de ce systéme permettait une bonne capacité globale de rétention de trois
métaux lourds adsorbés sur des particules en suspension et dissouts. La présente étude a montré
que le géotextile était en mesure d’adsorber trois métaux supplémentaires. Ces résultats peuvent
servir d'indicateur prometteur pour l'utilisation de matériaux a base de fibres de lin dans la
conception de systéemes de traitement des eaux de ruissellement, visant 1'élimination de métaux

solubles ou adsorbés aux particules en suspension.

REFERENCES

Abbar, B. et al. Environmental Technology 2017, 38, 2964-2978.
https://doi.org/10.1080/09593330.2017.1284270

Aksu, Z. et al. Water Research, 2002, 36, 3063-3073. https://doi.org/10.1016/S0043-1354(01)00530-9

Febrianto, J. et al. Journal of Hazardous Materials, 2009, 162, 616-645.
https://doi.org/10.1016/j.jhazmat.2008.06.042

Hussain, Z. et al. Journal of Hazardous Materials, 2022, 422, 126778.
https://doi.org/10.1016/j.jhazmat.2021.126778

Kajeiou, M. et al. Chemosphere, 2020, 260, 127505.
https://doi.org/10.1016/j.chemosphere.2020.127505

Madhav, S. et al. Sensors in Water Pollutants Monitoring: Role of Material, 2019
https://doi.org/10.1007/978-981-15-0671-0_4

Proctor, A. et al. Journal of the American Oil Chemists’ Society, 1996, 73, 1627-1633.
https://doi.org/10.1007/BF02517963

Sorme, L. et al. Science of The Total Environment, 2002, 298, 131-145.
https://doi.org/10.1016/S0048-9697(02)00197-3

Stewart, W.E. et al. Computer-Aided Modeling of Reactive Systems, 2008, John Wiley & Sons.

Vievard, J. et al. Toxics, 2023, 11, 404. https://doi.org/10.3390/toxics11050404

10

62



RUGC 2024 — Prix René HOUPERT AJCE, vol. 42 (1)

Modélisation en transport réactif de la dégradation
des granulats lors d’une réaction alcali-silice.

Gomez Lucie

LMDC, Université de Toulouse / IRSN

RESUME Dans le contexte du vieillissement des structures massives en béton,
comme les enceintes de confinement des centrales nucléaires ou les barrages
hydro-électrique, 1'étude de la durabilité des matériaux cimentaires est d'un
grand intérét. En particulier, la Réaction Alcali-Silice (RAS) peut réduire la
durabilité des structures. Le mécanisme de réaction se décrit en 4 étapes :
transport des ions, dissolution de la silice réactive, précipitation des produits de
réaction et gonflement causant la fissuration du systeme. Un modele de
transport réactif a l'échelle mésoscopique est proposé afin de simuler la
dissolution progressive des granulats et la précipitation des gels en fonction des
caractéristiques du granulat. Les résultats retrouvent les observations de la
littérature ou le gel d’alcali-silice se forme a cceur de granulat alors quun C-S-H
au ratio Ca/Si faible se forme a l'interface entre la pate et le granulat. Deux
études paramétriques montrent la capacité du modele a simuler les effets de
taille du granulat ainsi que l'influence des parametres diffusifs sur le type de
produits formés.

Mots-clefs Réaction Alcali-Silice, Transport Réactif, Granulat réactif

I. INTRODUCTION

De nos jours, le vieillissement des ouvrages en béton est une problématique majeure, le béton
étant un matériau multiphasique composé d'une matrice cimentaire et d'inclusions granulaires,
avec un comportement dépendant du milieu dans lequel il se trouve (température, humidité
extérieure). Ainsi, le vieillissement peut avoir un impact sur la stireté des installations ainsi que
sur leur exploitation. Dans le but de caractériser la durabilité du béton en vue de I'extension de la
durée d’exploitation des centrales, une attention particuliere est portée aux enceintes de
confinement en béton des Réacteurs a Eau Pressurisée (REP). De nombreuses études ont été
initiées par I'IRSN (Institut de Radioprotection et de Stireté Nucléaire), afin d’étudier les
différentes pathologies pouvant atteindre le béton, notamment celles concernant les réactions de
gonflement interne (RGI) (Socié, 2019). Dans cette étude, nous nous intéressons a la Réaction
Alcali-Granulat (RAG), et plus particulierement a la Réaction Alcali-Silice (RAS) (mécanisme de
réaction mettant en jeu les composants siliceux réactifs des granulats). Cette réaction est étudiée
depuis de nombreuses années (Urhan, 1987; Hou et al,, 2004; Ichikawa et Miura, 2007) mais la
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compréhension fine des mécanismes impliqués, ainsi que leurs conséquences, nécessite encore des
approfondissements.

La RAS met en jeu un couplage de plusieurs physiques a différentes échelles et se développe
quand trois composants principaux interagissent pour former un gel d’alcali-silice : les
composants siliceux réactifs des granulats, les alcalins provenant du ciment, des granulats ou de
I'extérieur, ainsi qu'une humidité relative élevée. Le mécanisme peut étre décrit en quatre étapes
(Urhan, 1987; Hou et al., 2004; Leemann et al., 2011) :

* Le transport des ions, par gradient de concentration, dans le milieu poreux hétérogene
(pate de ciment, granulat, porosité).

* La dissolution de la silice réactive au contact des ions OH- présents en solution, par
rupture des liaisons Si-OH. La consommation des OH- engendre la baisse du pH, causant
la dissolution de la portlandite CH, libérant des ions OH- et Ca?* en solution.

¢ La précipitation des produits de réactions a partir de la silice aqueuse, des ions alcalins
et/ou des ions calcium.

* Expansion puis fissuration. Les produits de réaction secondaires se formant dans les vides
disponibles (pores ou fissures existantes), une contrainte locale apparait lors que le
volume de produit formé devient supérieur au volume de vides disponibles. Si cette
contrainte dépasse la résistance locale du matériau, des fissures peuvent étre initiées ou
propagées.

La RAS est une réaction lente dont la cinétique de dégradation est de I'ordre de quelques dizaines
d’années pour un ouvrage exposé a un climat tempéré (Fernandes et Broekmans, 2013). Elle est
souvent diagnostiquée tardivement car interne a la structure et la prédiction de son avancement
pour un ouvrage en cours d’exploitation est un enjeu majeur. La mise en place d’outils
numériques prédictifs devient nécessaire dans des ouvrages comme les enceintes de confinement
ne pouvant étre étudiés par des prélevements destructifs. La modélisation numérique peut
apporter une compréhension des mécanismes locaux et leurs roles dans les conséquences
macroscopiques de la réaction. L’objectif de I'étude est de mettre en place un modeéle numérique
pouvant prendre en compte l'influence des caractéristiques des granulats sur le développement
de la réaction. Un modele numérique de Transport Réactif (TR), combinant transport et réactions
chimiques, en milieu saturé a donc été développé afin de prédire I'évolution de la microstructure
au cours de 'avancement de la réaction a partir de parametres physiques et chimiques locaux
mesurables. Dans une premiere partie, les mécanismes physico-chimiques associés a la réaction
sont décrits puis, les équations du modele sont détaillées, et enfin, une application montrant les
potentialités du modele est présentée. L’effet de la taille du granulat et I'influence des parametres
de diffusion sur la réaction ont été étudiés.

II. MODELISATION

Les méthodes numériques pour la prédiction d’avancement de la RAS a différentes échelles sont
couramment utilisées dans la littérature. Néanmoins, les modeles a 1’échelle macroscopique
utilisent des parametres fittés sur des courbes d’expansion expérimentales et négligent la partie
chimie de la réaction (Sellier et al., 2009; Morenon et al., 2022). Or la description des mécanismes a
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I'échelle de la microstructure parait primordiale pour la compréhension de la réaction. Des
modeles de transport réactif a 1'échelle mésoscopique ont été proposés (Guthrie et Carey, 2015;
Qiu et al., 2022). Ces modeles prennent en compte le transport des ions et les réactions chimiques
pilotées par l'équilibre thermodynamique entre 2 phases: la pate de ciment hydratée et le
granulat. Ils ont montré la possibilité de simuler les étapes de la RAS et la formation des différents
types de produits en fonction des conditions chimiques dans la solution poreuse.

Ici le modele de transport réactif décrit les trois premieres étapes de la réaction : transport,
dissolution de la silice et précipitation des produits.

A. Modele de Transport Réactif

Le transport est supposé étre piloté par gradient de concentration ionique et est modélisé par la
seconde loi de Fick. Les 2 parametres importants sont la porosité et le coefficient de diffusion
associés a chaque phase prise en compte.

L’équation de dissolution de la silice ne validant pas ’hypothese de 1'équilibre local, une loi
cinétique est utilisée (Kim et Olek, 2014; Qiu et al., 2022). Cette loi prend en compte l'influence du
pH sur la dissolution a partir de l'activité de I'OH- et la réactivité de la silice est prise en compte
par la surface spécifique, le constante cinétique de dissolution et la constante thermodynamique
associée a la réaction.

aCm B Q -
= Apkpd - (——1 1
ot m-Km-Qpy ( Km ) ( )

Avec C,, la concentration du minéral [mol/L], A4,, la surface spécifique réactive du minéral m

m
[m?/L], k,, la constante cinétique de dissolution [mol/m2s], a,,- l'activité de l'ion OH, B un
parametre représentant 1'ordre partiel de la réaction (ici = 0,44), Q le quotient réactionnel, Ki la

constante de solubilité du minéral m.

Seul les hydrates impliqués dans la RAS seront pris en compte, ici la pate de ciment est
initialement composée de portlandite CH et de C-S-H (ratio Ca/Si=1,65). Le granulat est supposé
uniformément réactif. Les produits de réaction considérés sont généralement observés lors d'une
RAS : un C-5-H ayant un faible ratio Ca/Si(0,8), semblable a de la tobermorite (Hou et al., 2004;
Leemann et al., 2011) et un gel d’alcali-silice (Na-S-H) expansif semblable a de la kanémite
(Leemann et al., 2011; Kim et Olek, 2014). La composition stcechiométrique de la kanémite est
connue, cependant sa constante d’équilibre n’est pas définie dans les bases de données. Apres une
étude paramétrique, la solubilité du gel est égale a 2,5. Afin de stabiliser le systeme, des especes
aqueuses secondaires, composées d’ions alcalins, calcium et silice, sont prises en compte. Le
Tableau 1 donne les réactions chimiques des produits considérés et leurs constantes d’équilibre.
La base de données utilisée est Thermoddem (Blanc et al., 2012). Les modeles proposés par
(Guthrie et Carey, 2015; Qiu et al., 2022) geérent, et bloquent, la dissolution de la portlandite et du
C-5-H de la pate par une loi cinétique. Cette hypothese est assez forte et peut mener a des non-
linéarités au niveau de la résolution numérique, ici toutes les réactions sont supposées étre a
I'équilibre thermodynamique, a 'exception de la dissolution de la silice.
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TABLEAU 1. Réactions et constantes d’équilibre des produits modélisés a 25°C (Blanc et al., 2012)

Produits Equations Log K
Si(s) Ha4Si0s « SiOz(s) + 2 H.0 3,74
Kanémite 2 HiSiOs + 4 H20 + Na* «+» Na-S-H + H* 2,5
Tobermorite 6 H4SiO4 + 3,5 H20 + 5 Ca?t«+» C-S-Hos + 10 H* -62,944
C-S-H(1,6) Ha4SiO4 + 2,18 H20 + 1,6 Ca?t— C-S-Hie + 3,2 H* -28,002
Portlandite 2 H20 + Ca?" « Ca(OH)2 + 2 H* -22,812

B. Application

L’objectif de I'application est de comprendre les effets chimiques locaux de la RAS ainsi que I'effet
des gradients ioniques dans le granulat. Dans le travail ci-dessous, le code de transport réactif
HYTEC (Van der Lee et al, 2003) est utilisé. Les équations du systéeme chimique
(thermodynamique + cinétique) sont résolues simultanément (modele monolithique).

1. Cas d’étude

Le systéme unitaire de référence est un rectangle de dimension 0,1 mm x 0,75 mm, composé de
pate de ciment et d'un granulat avec un ratio pate/granulat de 30/70, représentatif d'un béton
ordinaire, illustré en Figure 1. Une condition de symétrie est appliquée sur le bord droit du

granulat. Le calcul est en 1D.

0,25mm

N

L _
ke

N
12,5um = .
[ 0,5mm Granulat

FIGURE1. Domaine étudié : 30% de pate et 70% de granulat
La taille de maille est de 12,5 um. Le matériau est mature, déja hydraté (eau/ciment = 0,45). A
I'initialisation, la pate est composée de portlandite et de C-5-H(1,6) avec des concentrations
obtenues a partir du modele d’hydratation utilisé dans (Socié et al., 2022). La concentration
initiale en ions alcalins, définie en sodium équivalent, est égale a 1 mol/l. Le pH dans les granulats
est initialisé a 10. La concentration de silice solide est calculée a partir des données de (Gao et al.,
2013). Les valeurs initiales sont données dans le Tableau 2.

Les essais pour la détermination des parameétres diffusifs portent essentiellement sur des
éprouvettes de béton. Néanmoins, Goto et Roy (1981) ont proposé une étude focalisée sur les
granulats (quartzite). De plus, dans leur modele, Qiu et al. (2022) calculent les coefficient de
diffusion a partir de données expérimentale de la littérature. Concernant la dissolution, les essais
de dissolution de la silice en milieu basique sont courants, et englobent de nombreux parameétres
(température, pH, nature du granulat) (Brady et Walther, 1990; Kim et Olek, 2014). Les
parametres utilisés dans le modele sont donnés dans le Tableau 3. Le coefficient k. est défini par
km * Am.

TABLEAU 2. Valeurs initiales du modéle apreés calcul d’hydratation (modéle de Socié et al., 2022)

Pate Granulat
Ca(OH), = 6,13 mol/l Si(s) = 30 mol/l
C-S-His6=4,41 mol/1 pH=10
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TABLEAU 3. Paramétres de diffusion (Goto et Roy, 1981; Qiu et al., 2022) et de dissolution (Brady et
Walther, 1990; Kim et Olek, 2014)

Pate Granulat
Coefficient de diffusion (m?/s) Dp=101 Dg=101
Porosité 0,25 0,01
Coefficient cinétique de dissolution (mol/l.s) - keq=1.10-10

2. Simulation de I'attaque du granulat par la solution interstitielle de la pate

Dans cette partie, nous présentons l’attaque d’un granulat de 1 mm par la solution porale du
béton. Les résultats de la simulation obtenus a 1 an sont affichés dans la Figure 2, en utilisant la
symétrie dans le maillage du granulat, seulement 0,5 mm de longueur est représentée. La figure
montre la dissolution de la silice solide : la concentration de silice dans le granulat évolue de 30
mol/l a 25 mol/l. Notons que la dissolution est homogene, cela est dii, d"une part, a 'homogénéité
de la silice réactive dans la particule de granulat et, d’autre part, a la cinétique d’attaque pilotée
majoritairement par la dissolution de la silice dans le cas des petites particules. Dans ce cas, la
diffusion des espéces agressives dans le granulat est rapide alors que la dissolution est lente.

Granulat Granulat

1)

Si(s) Si(s)

CH .

; 20
i C-S-H(1.6)

CH

Si(s) (mol/1)

Si(s) (mol/1)

¢ C-S-H(1.6)

Produits solides (mol/l)
Produits solides (mol/

1 7 1

FIGURE 2. Profils de concentration des phases solides a I'initialisation et a 1 an

Le modele, a partir de 1'équilibre thermodynamique, permet de reproduire la séquence complete
de la réaction : dissolution de la portlandite libérant des ions calcium disponibles pour former des
C-5-H proches de l'interface. Les produits de réaction se formant dans le granulat sont conformes
a ceux décrits dans la littérature : tobermorite proche de l'interface (produit contenant du calcium,
semblables a des C-S-H) et de la kanémite au cceur du granulat (Urhan, 1987; Ichikawa et Miura,
2007).

Les quantités de produits formés sont présentées dans la Figure 3. Pour les hydrates initiaux de la
pate, il est observé des variations légeres : la portlandite se dissout et le C-S-H1.6 augmente. La
précipitation de C-S-H1.6 est due a la présence simultanée de calcium et de silice aqueuse,
rendant possible sa formation coté pate. Pour la Si(s), la quantité diminue, validant la dissolution
quasi-linéaire provoquée par la loi cinétique. Concernant les produits de réaction, il est observé
que la kanémite se forme en plus grande quantité que la tobermorite. Néanmoins, la cinétique de
formation semble ralentir pour la kanémite alors qu’elle semble rester linéaire pour la
tobermorite.

67



RUGC 2024 — Prix René HOUPERT AJCE, vol. 42 (1)

S}
i~
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mol/l.cm?®
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C-S-H(1.6)

roduits

Quantité Si

P

Quantité CH et C-S-H(1.6) (mol/l

Temps (mois) Temps (mois)

FIGURE3. Quantité des phases solides en mol/l.cm® a 1 an : a. portlandite, C-S-H1.6 et Si(s) et
b. Kanémite et Tobermorite

3. Influence de la taille de granulat

L’effet de la taille du granulat sur l'expansion macroscopique est souvent discuté dans la
littérature (Urhan, 1987; Ichikawa et Miura, 2007; Gao et al., 2013). Les gonflements dus a la RAS
varient avec le diametre. Une réduction du diametre peut accélérer le transport (les petites
particules seront saturées plus vite que les grosses), et donc la cinétique de dissolution. Cela peut
mener a une réaction pouzzolanique : la dissolution rend, rapidement, la silice aqueuse disponible
en solution (Cyr et al., 2009). De plus, la dissolution de la silice consommant les ions OH-, il y a
une accélération de la dissolution de la portlandite (CH) pour équilibrer la solution, rendant les
ions calcium aussi disponibles. Il en résulte que I'équilibre thermodynamique en solution est
favorable a la formation de produits de type C-S-H (de différents ratios), consommant la silice
aqueuse issue de la dissolution et bloquant la formation de gel d’alcali-silice.

Dans le but de comprendre ces observations et mettre en évidence les capacités du modele a
reproduire ces phénomenes, 4 tailles de granulat sont considérées: 0,1 mm, 0,5 mm, 1 mm et 5

mm.

Dans la Figure 4, nous pouvons voir que pour les petits diametres (0,1 et 0,5 mm), la formation de
tobermorite domine celle de la kanémite, menant en un effet non-délétere de la réaction. La
cinétique étant plus rapide pour de petits diametres, la silice est dissoute rapidement et captée
directement par les ions calcium a I'interface, laissant les ions alcalins diffuser dans le granulat
sans réagir. Pour les particules plus larges, plus le diametre est grand, plus la quantité de
kanémite formée est grande. Ce résultat confirme que les granulats les plus gros ménent a la plus
grande production de kanémite et présente donc un potentiel d’expansion supérieur, pour
I'intervalle de taille étudiée.

La Figure 5 montre les quantités de produits de réaction formés au cours du temps pour différents
diametres. Nous pouvons observer que, pour les diametres les plus faibles, quand la kanémite ne
se forme pas la quantité de tobermorite est élevée. A l'inverse, pour les diametres élevés, la
kanémite se forme en grande quantité et la tobermorite est faible. Néanmoins, les courbes
semblent linéaires mais les quantités ne sont pas proportionnelles aux diametres. Cela peut étre
expliqué par l'influence des cinétiques de dissolution et diffusion sur la cinétique de formation
des produits. En effet, pour un grand diametre, les ions n’ont pas encore eu le temps d’atteindre le
cceur du granulat : la dissolution de la silice est donc plus lente que pour un petit granulat. La
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formation de produit de réaction est donc aussi retardée car les especes aqueuses ne sont pas

encore disponibles dans le granulat.

Granulat ~ ‘ Granulat

Concentration mol/l

> <« >
0,05 mm 0,25 mm

Concentration mol/l
)

| D=l
(
v

A

|
< >

< — > <
0,5mm 2,5mm

FIGURE 4. Profils de concentration des produits de réaction a 1 an pour les diametres : 0,1
mm, 0,5 mm, 1 mm et 5 mm

Quantité de produits (mol/l.em®)

Temps (mois)

FIGURE5. Quantités de kanémite et tobermorite formées en fonction du temps pour les
diameétres : 0,1 mm, 0,5 mm, 1 mm et 5 mm

Ces résultats montrent que, avec ’hypothése de '’homogénéité de la réactivité dans le granulat, le
modele est capable de reproduire l'effet pouzzolanique observé dans la littérature pour des
petites particules de granulats siliceux réactifs. Cependant il est souvent noté, dans la littérature,
qu'un diametre de 0,5 mm devrait entrainer un gonflement (Gao et al., 2013). Ces observations

suggerent la formation de gel d’alcali-silice (kanémite ici), ce qui n’est pas notre cas.
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4. Effet du coefficient de diffusion

Dans le but d’étudier I'effet du coefficient de diffusion dans le granulat, plusieurs coefficients ont
été testés, Dg = Dp/100 (référence), Dg = Dp/200 et Dg = Dp/1000, pour le cas de la particule de 0,5mm
de diametre. Les valeurs ont été choisies pour représenter un intervalle de valeurs cohérentes avec
la littérature (Goto et Roy, 1981 ; Qui et al., 2022). Les résultats sont présentés dans la Figure 6.

Des valeurs de coefficient de diffusion faibles pour Dg entrainent une formation de kanémite
(Figure 6b et 6c).

Produits solides (mol/l)

Granulat s . Granulat
( =] C

[*)

Ca?* (mmol/l)
Ca?* (mmol/l)

Produits solides (mol/l)

)

Ca? (mmol/l)

Produits solides (mol/l

Granulat

FIGURE 6. Profils de concentration des produits de réaction et du Ca?* a 1 an pour un granulat

de 0,5 mm de diameétre : a) Dg = Dp/100 (référence), b) Dg = Dp/200, ¢) Dg = Dyp/1000

Pour une particule de petit diameétre, cela peut étre expliqué de la maniere suivante.

Lorsque Dy est élevé, les especes pénetrent rapidement vers le cceur du granulat et les
concentrations en ions calcium et alcalins sont élevées dans I'ensemble du volume. Dans
cette situation, une compétition entre les constantes de solubilité est engagée. Au final, la
tobermorite prend le dessus et se forme, engendrant la consommation des ions ce qui
bloque la formation de kanémite. Comme la cinétique de dissolution est plus lente que la
cinétique de diffusion, les ions calcium diffusent tres vite et la silice aqueuse issue de la
dissolution sera consommée directement. Il en résulte que la formation de la tobermorite
est pilotée par le front de diffusion du calcium, les courbes représentant leurs
concentrations ayant des tendances identiques (Figure 6a).

Lorsque Dg est faible, la différence entre les cinétiques de diffusion de dissolution est
moins marquée, ce qui implique que la dissolution commence rapidement. Les
concentrations des especes aqueuses (ions calcium et silice) sont alors élevées a I'interface,
permettant la formation de tobermorite. Les ions calcium sont consommés par cette
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réaction et ne sont plus disponibles pour diffuser jusqu’au cceur du granulat. Les ions
alcalins, non impliqués dans cette réaction, peuvent diffuser vers le cceur. La kanémite se
formera dans le granulat tant que la concentration locale des ions calcium est faible.

CONCLUSION

La modélisation proposée prend en compte les étapes principales de la séquence de la RAS :
diffusion des especes aqueuses, dissolution de la silice réactive et précipitation de produits a
partir des équilibres thermodynamiques. Les résultats du modele montrent une bonne capacité a
retrouver les observations de la littérature. L’analyse montre que l'interface pate/granulat est le
lieu préférentiel des interactions chimiques: les gradients de concentration provoquent la
dissolution locale de la portlandite (les ions calcium se retrouvent disponibles en solution). De
plus, la dissolution de la silice au contact des ions OH- rend la silice aqueuse disponible en
solution. Il en résulte une formation de C-S-H a l'interface c6té pate et coté granulat (tobermorite).
Les deux produits sont similaires dans leurs compositions (calcium + silice) mais le produit
précipitant a l'interface présente un ratio Ca/Si plus élevé que celui se formant du co6té du
granulat. La formation d’un produit de type gel d’alcali-silice (kanémite), qualifié d’expansif, au
cceur du granulat est également observée. Une étude portant sur I'effet de la taille du granulat sur
la réaction a été présentée. Il a été observé que la formation de kanémite est bloquée quand le
diametre est réduit, alors que la quantité de produit formé dans le granulat augmente
proportionnellement avec le diametre. Une seconde étude, portant sur le coefficient de diffusion
dans les granulats, a montré que ralentir la diffusion dans la particule faisait augmenter la
formation de kanémite. Ce phénomene est dii a la compétition entre les cinétiques de diffusion et
de dissolution, influengant 1’équilibre thermodynamique du systeme. Dans cette situation, la
formation de tobermorite domine celle de la kanémite quand la concentration de calcium est
élevée dans le granulat.

Ces résultats ont montré 1'importance de la prise en compte, dans un modeéle numérique, de la
diffusion et de la dissolution sur l'avancement de la réaction. D’autre part, la prise en compte
globale des granulats (parametres physiques et minéralogiques) dans le béton semble primordiale
pour la compréhension de la réaction (les gonflements et la fissuration s’initiant dans les
granulats). Enfin, le modéle pourra servir de base pour l'évaluation de I'avancement d'une
réaction (en fonction de ses différentes formes), pouvant étre observée sur une structure réelle.
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RESUME Les mesures diélectriques sont un bon candidat pour le suivi non destructif de
I'hydratation des matériaux cimentaires. Dans le cadre d'une application in-situ de ces méthodes
il est nécessaire de : (i) comprendre les processus a l'origine de la réponse diélectrique de la
matrice cimentaire lors de ’hydratation (ii) passer a 1’échelle de l'application sur des structures
en béton et (iii) développer des méthodes expérimentales adaptées. Ce travail se focalise sur le
point (i), avec une approche multidisciplinaire combinant modélisation (en dynamique
moléculaire, micromécanique et modélisation thermodynamique) et expérimentations (mesures
diélectriques et calorimétriques sur pate de ciment). Expérimentalement, le but est de corréler la
permittivité diélectrique &(ft) au degré d’hydratation a(t). Plusieurs fréquences f sont testés
entre 100 MHz et 3 GHz. Une corrélation plus directe est obtenue a partir de 600 MHz entre ex(t)
et a(t). En termes de modélisation, le but est de prédire e(a). Une stratégie de modélisation
multi-échelle est proposée ot des résultats a I’échelle moléculaire sont utilisés comme données
d’entrée dans une approche micromécanique tenant compte de la composition du matériau.
Enfin, le modele est comparé aux résultats expérimentaux a 800 MHz. Il donne des résultats
satisfaisant avec 2,3% d’erreur moyenne par rapport aux données expérimentales.

Mots-clefs Permittivité diélectrique, Hydratation, Calorimétrie, Modélisation multi-échelle

I. INTRODUCTION

Le béton est actuellement le matériau le plus utilisé dans le monde. Etre capable de caractériser les
matériaux cimentaires est nécessaire du point de vue scientifique, pour la compréhension de leur
évolution et de leur vieillissement. Cela I'est aussi du point de vue applicatif : pour le controle
qualité lors de la fabrication et I'évaluation de la santé des ouvrages. Dans ce contexte, le suivi des
processus d’hydratation du ciment est particulierement important, étant donné que le
développement de la microstructure au jeune age est responsable du développement des propriétés
des matériaux cimentaires, telles que les propriétés mécaniques (De Schutter, 2002).

Plusieurs méthodes expérimentales peuvent étre utilisées pour suivre I'hydratation, telles que la
calorimétrie et la thermogravimétrie (Parrott et al., 1990). Dans la perspective d’application de
terrain, ces derniéres ont toutefois I'inconvénient d’étre destructives et non utilisables sur site. Les
mesures diélectriques constituent une alternative intéressante car elles permettent, dans certaines
configurations, un suivi non invasif et non-destructif de I'hydratation des matériaux cimentaires
(Van Beek and Milhorst., 2000). En outre, elles ont I’avantage d’étre trés sensibles a la teneur en eau
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dans les géomatériaux (Berg et al., 1992), étant donné que l'eau liquide présente une permittivité
diélectrique nettement plus élevée que les phases gazeuses et solides.

Dans cet article, nous proposons une approche de suivi d’hydratation combinant expérimentation
et modélisation diélectrique ainsi que des mesures calorimétriques. Cette approche permet de
confronter I'évolution expérimentale et théorique de la permittivité diélectrique ¢r d'une pate de
ciment en fonction de son degré d’hydratation . Sur le plan expérimental, le suivi de I'hydratation
d’une pate de ciment a été réalisé sur 28 jours, au moyen de mesures de spectroscopie diélectriques
(de 100 MHz a 3 GHz ou 6 GHz) et des mesures de calorimétrie isotherme. La combinaison de ces
mesures a servi a étudier la corrélation entre la permittivité diélectrique e(ft) et le degré
d’hydratation a(#). Sur le plan de la modélisation, une approche multi-échelle tenant compte de
I’échelle moléculaire a été utilisée afin d’obtenir également I'évolution ¢r (a) de la permittivité d'une
pate de ciment en fonction de son degré d’hydratation et de sa composition. Le modeéle a ensuite
été confronté aux résultats expérimentaux.

II. PREPARATION DU MATERIAU

Le ciment utilisé est de type CEM 1 52,5 R CE CP2 NF. Il a été produit par Vicat a 'usine La Grave
de Peille. La composition minéralogique du clinker est la suivante (d’apres la fiche technique du
fabricant) : C35=55,4 %, C25=18,6 %, C3A=7,3 % et C+AF =10,7 %. La masse volumique est de 3,18
g/cmd et le diametre médian des grains est de 11,6 pm.

La pate de ciment a un rapport E/C = 0,4. Le malaxage a été réalisé avec un malaxeur a mortier selon
la norme EN 196-3. Les échantillons utilisés dans les mesures calorimétriques et diélectriques sont
tous issus du méme mélange de pate de ciment.

III. MESURES CALORIMETRIQUES

III.A. Calorimétrie isotherme

Les mesures calorimétriques ont été effectuées avec un calorimétre isotherme TAM Air. Trois
échantillons issus de la pate de ciment préparée (voir section II) ont fait I’objet d'un suivi durant 28
jours a une température de 23°C.

II1.B. Degré d’hydratation

Une mesure de calorimétrie isotherme, permet de déterminer le degré d’avancement de
I'hydratation &(#) a I'instant ¢ a partir du dégagement de chaleur cumulé g(t) [J/g] :

q(t)

qmax

§(t) =

ol gmax est le dégagement de chaleur a la fin de l'essai. Cette valeur est conventionnellement
déterminée a 28 jours pour un ciment Portland et est relié a o = amaxet £ =1 (Lacarriére et al., 2019).
Sachant qu’a 28 jours la réaction d’hydratation n’est pas encore finie, le degré d’hydratation «(t)
peut étre calculé de la maniére suivante (Olivier, 2016) :

a(t) = a, xE&(t) 2
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ou au est le degré d’hydratation ultime au-dela duquel il n'y a plus de place dans la matrice
cimentaire pour la formation de nouveaux hydrates (Van Breugel, 1997). Ce parametre a été estimé
avec le modele de (Waller, 1999) :

La Fig. 1 représente I'évolution de a(t) calculé a partir de nos données expérimentales en utilisant
le modele de (Waller, 1999). Les résultats étant assez proches, seule 1'échantillon 1 sera considéré
pour I'étude de corrélation entre la réponse diélectrique et a(f).

—— a(t) échantillon1  —— a(t) échantillon 3
—— a(t) échantillon 2

0 100 200 300 400 500 600
Temps [h]

FIGURE 1. Degré d’hydratation calculé a partir des mesures de calorimétrie isotherme en considérant le
modele Waller pour le calcul de a,

IV. MESURES DIELECTRIQUES

IV.A. Permittivité diélectrique

La permittivité diélectrique représente la quantité d’énergie électrique pouvant étre stockée par un
matériau, elle est exprimée par rapport a la permittivité du vide o sous le nom de permittivité
relative & (f) = €(f)/eo (Chen, 2004). La permittivité relative combine les effets de polarisation et de
pertes diélectriques, c’est une grandeur complexe qui dépend de la fréquence f:

&(f) = &) —j&'(f) 4

ou la partie réelle &'(f) représente les effets du stockage de l'énergie électromagnétique dans le
matériau dus aux différents phénomenes de polarisation qui s’y produisent, la partie imaginaire
&"(f) représente les pertes diélectriques qui se traduisent par des pertes électromagnétiques (Quan
etal., 2017).

Il existe plusieurs types de polarisations en fonction de la fréquence : (i) interfaciale (ii) dipolaire,
(iii) ionique et (iv) électronique. Les polarisations électroniques et ioniques se produisent dans des
fréquences de I'ordre du THz. La polarisation interfaciale intervient a des fréquences f < 50 MHz

3
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(Metaxas and Meredith, 1993). La polarisation dipolaire est présente a des fréquences f < 10 GHz
(Schwing, 2016). La molécule d’eau se comporte naturellement comme un dipole, en 1’absence d'un
champ électromagnétique (EM), les molécules d’eau sont orientées d’une maniere aléatoire. Suite a
I'application d'un champ EM, elles se polarisent car les dipoles s’alignent dans la direction du
champ (Schwing, 2016). Le temps que mettent les molécules a se réorienter aléatoirement quand le
champ EM n’est plus appliqué est le temps de relaxation Trewx, qui est déterminé via la partie
imaginaire &-"'(f).

Dans les géomatériaux, il y a un fort contraste entre la permittivité de I'eau et celle des phases
solides et gazeuses. La permittivité de 'eau dépend de la fréquence et de la température. La partie
réelle de sa permittivité statique &'(0) est égale a 80 a 20°C (Gregory and Clarke, 2005). Les
permittivités des grains solides et de 1'air ne dépendent pas de la fréquence ni de la température et
n‘ont pas de partie imaginaire : er(air) = 1 et 3 < egrain) < 9. De ce fait, I'eau est la phase qui
contribue le plus a la réponse diélectrique des géomatériaux.

IV.B. Spectroscopie diélectrique RF

La méthode de spectroscopie RF adoptée consiste a mesurer le coefficient de réflexion Su(f) de
I’onde électromagnétique a I'interface d’une sonde a effet de bout et du matériau sous test (Material
Under Test - MUT) au moyen d’un analyseur de réseau vectoriel (Vector Network Analyser-VNA)
(Fig. 2(A)). La sonde est constituée : (i) d'un connecteur de type N (avec une ouverture de 8 mm),
relié a un plan de masse circulaire en cuivre avec un diametre de 40 mm et (ii) d"un porte échantillon

(Fig. 2(B)).
(A) (B)

Interface sonde-MUT (S,,) MUT:(Pate de'ciment)

i /

Plan de masse ~ Ouverture de la sonde

Sonde a effet de bout

VNA

Porte échantillon

FIGURE 2. Banc de mesure expérimentale constitué d'une sonde a effet de bout reliée a un VNA

Le coefficient de réflexion mesuré a l'interface sonde-MUT dépend de la permittivité diélectrique
de ce dernier. Une relation bilinéaire entre le Si:(f) mesuré par le VNA et la permittivité relative
&*(f) du MUT est dérivée des travaux de (Marsland and Evans, 1987) :

i _Cl(f)'Sll(f)_CZ(f)
==t —snth >

ou ci(f), c2(f) et c3(f) sont des parametres de calibration de la sonde, ils sont déterminés en réalisant
des mesures sur des matériaux dont la permittivité est connue. Dans ce travail, la sonde a été

4
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calibrée en faisant des mesures sur : un circuit ouvert (air), un court-circuit (laque d’argent) et de
I’éthanol.

Afin d’étudier la répétabilité des mesures et la variabilité des caractéristiques des échantillons de
pate de ciment, nous avons choisi de mesurer simultanément les caractéristiques diélectriques de 6
échantillons issus d'un méme mélange de pate de ciment. Six bancs de mesures tels que représenté
sur la Fig.2(A) ont été mis en place, dont 5 reliant une sonde a un NanoVNA de type SAA-2N V2
et un reliant une sonde a un VNA de type Anristu 2026C. Les mesures avec les NanoVNAs et le
VNA ont été effectuées respectivement sur les bandes [100 MHz — 3 GHz] et [100 MHz - 6 GHz],
compte tenu des limites des appareils. L'utilisation de deux types de VNA se justifie par le fait que
les NanoVNAs ont un cofit beaucoup plus faible que celui du VNA, permettant ainsi d’en utiliser
plusieurs pour des mesures en simultanées.

1V.C. Suivi diélectrique de I'hydratation

Les mesures de spectroscopie diélectriques ont été réalisée sur 28 jours. Le banc de mesure a été
placé dans une enceinte climatique a 23°C. Les échantillons de pate de ciment ont été couvert avec
du cellophane afin d’éviter le séchage.

La Fig. 3 montre 1'évolution de la partie réelle de la permittivité diélectrique en fonction du temps
Re(er (t)) pour plusieurs fréquences. Les lignes continues représentent la moyenne des mesures
données par les différentes sondes. Les lignes discontinues représentent la moyenne + I'écart type.

90

—— Moyenne 100MHz
80 —— Moyenne 200MHz
70 Moyenne 600MHz

—— Moyenne 1GHz
Moyenne 3GHz

100 10! 107
Temps [h]

FIGURE 3. Evolution de la permittivité relative en fonction du temps.

Dans les basses fréquences (100 MHz et 200 MHz), la permittivité augmente pendant les 10
premiéres heures de mesure puis diminue. Ce phénomeéne serait dii a des effets de polarisation qui
se produisent aux interfaces solide-liquide (polarisation interfaciale) lors de la formation des
hydrates (Van Beek and Milhorst,. 2000). Cependant, la polarisation d’interface intervient en
dessous de 50 MHz (voir section IV.A). Etant donné que dans cette étude les mesures sont faites a
partir de 100 MHz, la polarisation d’interface ne pourrait pas étre la cause, des recherches
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supplémentaires en exploitant la partie imaginaire seront menées afin de comprendre ce
comportement.

Entre 600 MHz et 3 GHz la permittivité diminue au fur et a mesure que la quantité d’eau libre
diminue suite a la réaction d’hydratation. A ces fréquences la mesure est sensible a la dynamique
de I’eau libre dans les pores capillaires.

Les mesures diélectriques et calorimétriques de suivi de 'hydratation ont été réalisées dans une
optique d’analyse mécanistique consistant a relier les variations de permittivité diélectrique a celle
du degré d’hydratation de la pate de ciment. Dans cette optique, il convient de n'utiliser que les
mesures diélectriques faites au-dela de 600 MHz.

V. MODELISATION

Le modeéle mécanistique, multi-échelle utilisé est basé sur les formalismes de Bruggeman et auto-
cohérent généralisé. La loi de Bruggeman (Bruggeman, 1935) s’applique lorsque les phases d'un
mélange ont des tailles équivalentes, aucune phase ne sert d’héte aux autres, ce qui est représentatif
de la pate de ciment étudiée. L’estimation de ¢’r(a) a une fréquence fixée du MUT est faite via
I'équation suivante :

N

- MUT
Z l ’Tl 1" — 0 6
— g, +2£rMUT

ou N correspond au nombre de phases dans la pate de ciment, i I'indice relatif a une phase donnée,
vi est sa fraction volumique et ¢, la partie réelle de sa permittivité intrinseque. Dans la suite de ce
travail, le modéle sera comparé aux résultats expérimentaux pour une fréquence de 800 MHz.
Notons que le choix de la fréquence est arbitraire et que le but sera d’exploiter également les autres
fréquences entre 600 MHz et 3 GHz.

V.A. Fractions volumiques

Deux méthodes ont été considérées pour le calcul des fractions volumiques des phases : (i) Le
modele de Konigsberger (Konigsberger et al., 2016) et (ii) une simulation thermodynamique
donnant I’assemblage des phases avec cemGEMS (Kulik et al., 2021). Le modele de Koénigsberger
permet de calculer les fractions volumiques des phases en fonction du degré d’hydratation, tandis
que cemGEMS est un outil de simulation thermodynamique de l'’hydratation des matériaux
cimentaires, qui permet d’obtenir également les fractions volumiques des phases mais de fagon plus
détaillée et en fonction de la composition du ciment.

La Fig. 4 montre I'évolution des fractions volumiques en fonction du degré d’hydratation avec le
modele de Konigsberger (Fig. 4(A)) et la simulation cemGEMS (Fig. 4(B)).
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FIGURE 4. Fractions volumiques des phases en fonction de « : (A) Le Modéle de Konigsberger
(Konigsberger et al., 2016) et (B) Simulations avec cemGEMS (Kulik et al., 2021)

V.B. Permittivité intrinséque des phases

L’approche multi-échelle adoptée nécessite la connaissance des permittivités intrinseques des
phases constituantes. Pour cela, la permittivité complexe du gel de C-S-H a été estimée a 800 MHz.
Des simulations en dynamique moléculaire (DM) ont permis de calculer la réponse diélectrique des
particules solides de C-S-H ainsi que celle des porosités de gel (pour des tailles de pores de 2, 3, 4
et 10 nm). Ces résultats ont servi de données d’entrée dans un modéle d’homogénéisation qui a
permis d’estimer la réponse diélectrique du gel de C-S-H.

La tableau 1 illustre les valeurs de permittivité des phases considérées pour une fréquence de 800
MHz (Guihard et al., 2020; Kaatze, 1989). Notons que les permittivités de I'ettringite, AFm, gypse,
hydrocalcite et hydrogarnet ne sont connues et que la valeur de permittivité du clinker leur a été
attribuée.

TABLEAU 1. Permittivité diélectrique des phases considérées pour une fréquence de 800

MHz
Phases & Références
Air 1 -
Eau capillaire 80,04 +0,2 (Kaatze, 1989)
Eau de gel (pore 10 nm) 68,24
C-5-H solide microporeux 5,30
Gel de C-S-H (pore 10 nm) 10,47
Portlandite 7,40 +0,3 (Guihard et al., 2020)
Ciment (CEM 152.5 N CE 9+0,3 (Guihard et al., 2020)
CP2 NF)
Autres phases 9 -
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V.C. Confrontation mesures/modéles

La Fig. 5 illustre la comparaison a 800 MHz de ¢’(a) expérimental de la pate de ciment avec &'-(a)
modélisé. Les valeurs expérimentales sont représentées en termes de moyenne et + 1'écart type.
Deux configurations ont été testés afin de modéliser ¢’r () avec I'équation 6, la différence entre les
2 configurations est le calcul des fractions volumiques des phases. Dans la configuration 1, elles
sont calculées en utilisant le modele de Konigsberger. Dans la configuration 2, elles sont calculées
en utilisant cemGEMS. Les valeurs des permittivités intrinseques des phases sont les mémes pour
les 2 configurations.

On constate que les 2 configurations permettent de prédire la valeur de ¢’ pour une valeur de «
proche de 0 (mélange ne contenant que du clinker et de 1’eau). Cela montre que la permittivité
relative du clinker est bien connue. De plus, les deux configurations sont qualitativement
satisfaisant avec une diminution de la permittivité en fonction de «, mais calculer les fractions
volumiques avec cemGEMS permet de mieux capturer l'allure des données expérimentales.
Quantitativement les configurations en utilisant Konigsberger et cemGEMS présentent des erreurs
relatives par rapport a la moyenne expérimentale de 8,6 % et 2,3 % respectivement. La configuration
qui prend en compte la composition du ciment en utilisant cemGEMS donne donc de meilleurs

résultats.
40
Exp 800MHz
35 —— Mod cemGEMS
—— Mod Konigs
— 30
*&,? 25
[}
o
20
15
107500 0.2 0.4 0.6
a -]

FIGURES5. Comparaison a 800 MHz entre &’/{a) expérimental de la pate de ciment et £’{a) modélisé

IV. CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Cette étude propose une approche multidisciplinaire permettant la caractérisation diélectrique de
la matrice cimentaire lors de '’hydratation et de relier sa permittivité a son degré d’hydratation.
Cette approche est basée sur des travaux expérimentaux et de modélisation. Un suivi de
I'hydratation d’une pate de ciment avec un rapport E/C = 0,4 a été réalisé pendant 28 jours. Pour
cela des mesures di€lectriques et de calorimétrie ont été lancés en parallele. Cela permet de tracer
la réponse diélectrique en fonction du degré d’hydratation ¢'«(a) pour différentes fréquences.

En suivant I'évolution de la réponse diélectrique en fonction du temps pour plusieurs fréquences,
on remarque qu’a 100 MHz et 200 MHz la permittivité augmente puis diminue. Les mécanismes a
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I'origine de ce phénomene ont été proposées dans la littérature mais n’ont toujours pas été validés.
A partir de partir de 600 MHz, la réponse diélectrique est sensible a la polarisation de I'eau libre.
Une diminution de ¢’«(t) est alors observée suite a la diminution de la quantité d’eau libre qui réagit
avec le ciment. La méme tendance est observée pour ¢'/(a) a ces fréquences, étant donné que plus o
augmente, moins il y a d’eau libre dans la matrice cimentaire.

Le but étant d’obtenir « a partir des mesures diélectriques, un schéma multi-échelle tenant compte
de la dynamique de l'eau a l'échelle moléculaire est adopté afin de modéliser ¢’(a). Ce dernier
nécessité les fractions volumiques des constituants et leur permittivités intrinseques comme
données d’entrées. La permittivité du C-S-H est estimée par simulation en dynamique moléculaire,
alors que les permittivités des autres phases sont extraites de la littérature. Les fractions volumiques
sont calculées avec 2 méthodes, le modele de Konigsberger et les simulations cemGEMS. Le modeéle
en utilisant cemGEMS capture l'allure des données expérimentales a 800 MHz d’une maniere
satisfaisante et avec une erreur relative de 2,3 %, montrant que a peut étre obtenu uniquement a
partir de mesures diélectriques. De plus, la prise en compte de la composition (via le modele
thermodynamique de cemGEMS) et les permittivités intrinséques déterminés a une échelle
pertinente (par simulation en DM) permettent de réduire 'empirisme dans l'interprétation des
résultats diélectriques et donc de prédire I'évolution du degré d’hydratation pour différentes
compositions cimentaires.

En termes de perspectives, il est envisagé de : (i) optimiser quantitativement le modele pour les
fréquences de 600 MHz a 3 GHz, (ii) faire des mesures en dessous de 50 MHz et comprendre les
phénomeénes de polarisation interfacial qui s’y produisent, ce qui pourrait permettre d’obtenir des
corrélation avec la microstructure (porosité, perméabilité), (iii) exploitation de la partie imaginaire
et enfin (iv) investiguer I'effet thermo-diélectrique dans les matériaux cimentaires qui pourrait étre
la cause de 'augmentation/diminution de la permittivité a basses fréquences.
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RESUME La nanoindentation statistique se présente comme une technique puissante et rapide
pour 'étude des propriétés micromécaniques des pates cimentaires a 1'échelle micrométrique.
Cependant, la classification des phases constituant la pate, généralement effectuée par le biais
d’algorithmes numériques sur la base d’informations mécaniques obtenues, peut donner lieu a
des classes composées de mélanges de phases ayant des propriétés mécaniques proches. Dans
cette étude, une nouvelle approche de déconvolution appelée Auto-NI-MEB, couplant les
résultats de nanoindentation NI aux analyses des images de microscope électronique a balayage
MEB des zones indentées, est développée. Ses résultats sont ensuite comparés a ceux de la
déconvolution statistique classique du modele de mélange gaussien (GMM). Les avantages de
I'approche Auto-NI-MEB par rapport a GMM sont présentés, notamment a travers
l'identification de certaines phases mineures, la réduction d’erreur sur le calcul du module de
fluage des phases, et I'évaluation plus précise de la teneur en portlandite validée par des mesures
thermogravimétriques. L’approche a été enfin utilisée afin de prédire les propriétés
viscoélastiques a I’échelle des pates a travers un modele d’homogénéisation analytique, ouvrant
ainsi la voie vers une meilleure prédiction du fluage notamment des bétons bas carbone.

Mots-clefs matériaux cimentaires, nanoindentation, MEB, homogénéisation, fluage

I. INTRODUCTION

Les propriétés différées des bétons (retrait, fluage, durabilité) sont principalement conditionnées
par la qualité de leur phase liante. Celle-ci constitue un milieu fortement hétérogene et complexe a
I'échelle microscopique, et une caractérisation fine des propriétés de ses différentes phases est
nécessaire pour mieux comprendre le comportement macroscopique des bétons (Scrivener and
Kirkpatrick, 2008). La nanoindentation statistique se présente comme une technique utile pour
caractériser ces propriétés élastiques et viscoélastiques a travers l'application de faibles charges
(1-10mN) conduisant a des centaines de nanometres de profondeur de pénétration
(Constantinides et al., 2006). L’attribution des phases et la détermination de leurs propriétés et
fractions volumiques reposent sur les algorithmes de déconvolution, comme ['algorithme
d'estimation des moindres carrés (LSE) sur la fonction de densité de probabilité/la distribution
cumulée des données de nanoindentation, ou encore le modele de mélange gaussien (GMM)
(Krakowiak et al., 2015). Cette derniére demeure la plus utilisée dans les dernieres années et la plus
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adaptée a I'étude des matériaux a base de ciment (Zhang et al., 2023), mais elle présente certaines
limites. D’une part, GMM ne permet pas la détection des phases en petites quantités dans une pate
en tant que classes individuelles. Elles sont plutot mélangées dans une classe unique avec d’autres
phases en plus grande quantité et avec des propriétés similaires/proches, ce qui est le cas de la
portlandite dans les matériaux a faible rapport eau/ciment (E/C) (Wei et al.,, 2016). D’autre part,
l'utilisation des fractions volumiques issues directement du processus de déconvolution dans les
modeles d’homogénéisation s’avere limitée, et la réalisation d’autres essais pour la quantification
des phases est nécessaire (notamment l’analyse thermogravimétrique pour la portlandite et le
microscope électronique a balayage pour la fraction de particules anhydres) (Li et al., 2022).

La combinaison des mesures par nanoindentation et imagerie par microscope électronique a
balayage (MEB) a permis certaines avancées dans 1'étude des matériaux cimentaires, notamment
pour l'observation des indents et l'attribution des phases avec des analyses chimiques
additionnelles (Wilson et al., 2017; Wei, 2018), et 'amélioration de la prédiction des propriétés
élastiques (Hu and Li, 2014).

Dans cette étude, nous nous proposons d'utiliser ce couplage d'une facon automatisée, qu'on
appellera Auto-NI-MEB, afin de quantifier les phases dans des systémes cimentaires a différents
rapports eau/liant (E/L) et une pate incorporant 60 % de laitier et de réduire l'incertitude sur le
module de fluage des phases. Enfin, nous utiliserons les résultats du couplage afin de mieux prédire
le fluage a l'échelle des pates comparés a ceux de GMM. Les prédictions seront ensuite validées par
les mesures expérimentales de microindentation.

II. MATERIAUX ET METHODES

A. Matériaux et formulations

Cinq pates font 'objet de la présente étude, fabriquées a base de ciment Portland de type
CEM152,5 N et de laitier de haut fourneau (GGBFS), dont les compositions chimiques sont données
dans le TABLEAU 1. Leurs masses volumiques respectives sont 3,15 g/cm3 et 2,90 g/cm?, et leurs
surfaces spécifiques respectives sont 3979 cm?/g et 4450 cm?/g. Quatre pates sont constituées de
ciment Portland uniquement avec différents rapports E/C 0,23 ; 0,30 ; 0,35 et 0,40 et sont nommées
de la fagon OPC-x,xx ou1 x,xx est le rapport E/C. La cinquieme pate a un rapport E/L = 0,30, avec
60 % de substitution volumique du ciment par du laitier et est nommée PSe0. Le décoffrage de ces
pates est effectué apres 24 heures du coulage, et elles sont conservées dans 1'eau saturée en chaux
jusqu’a I’age de 28 jours.

TABLEAU 1. Composition chimique du ciment et du laitier de haut fourneau employés (% massique).
Matériau | SiO2 | ALOs | Fe:0s | CaO | MgO | SOs | K:O | Na2O | CI | S* | LOI

CEM1 204 4,4 2,3 64,0 3,9 29 | 0,66 0,15 | 0,02 ]| <0,02 | 1,2

GGBFS | 37,7 10,2 0,6 43,8 6,4 01 | 028 021 |002| 07 -

B. Méthodes et techniques expérimentales

La porosité des pates est caractérisée en utilisant un porosimetre a mercure Micromeritics AutoPore
IV permettant d’accéder a des pores de diameétre de 3 nm.
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Un thermogravimetre NETZSCH est utilisé afin de déterminer la teneur en portlandite dans les
mélanges étudiés. Les échantillons broyés a 80 um sont sujets a un profil de température allant de
20 °C jusqu’a 1000 °C avec une vitesse de 10 °C/min. La teneur en portlandite massique est
déterminée par la mesure de la perte de masse entre 400 °C et 550 °C par la méthode de Marsh
(Marsh and Day, 1988), et puis convertie en volume en utilisant les densités respectives des pates.

Avant de réaliser des essais de nanoindentation, microindentation et des observations au MEB, la
surface des échantillons est bien polie afin de minimiser les défauts. La rugosité finale des
échantillons mesurée sur une surface de 50 x 50 um? est inférieure a 50 nm.

Les essais de nanoindentation sont réalisés par le biais d’un nanoindenteur Hysitron TS 77 Select
de Bruker, équipé d'une pointe Berkovich. Une grille de 31 x 21 indents couvrant une surface de
300 x 200 um? a été réalisée sur chaque échantillon sous un mode de contrdle de charge, d'une
charge maximale Puex = 2 mN maintenue constante pendant 60 s. Chaque indent k permet d’obtenir
un triplet de propriétés micromécaniques (Ex, Hx, Cx) qui représentent respectivement le module
élastique, la dureté et le module de fluage de la phase indentée. Dans cette étude, nous nous
intéressons au module de fluage C [GPa] qui est proportionnel a la variation de la dérivée de la

. _JAch(®) 1
L) = 2\/;Pmax =7 1

Avec Ac [um?] I'aire de contact entre la pointe du nanoindenteur et I'échantillon, déterminée par

complaisance de fluage L(t) [GPa] :

I'approche d’Oliver et Pharr (Oliver and Pharr, 1992), et h(t) [um] est la profondeur de pénétration
pendant la phase de maintien de charge.

Etant donné que le fluage des matériaux cimentaires est bien représenté par une évolution
temporelle logarithmique a cette échelle, C est obtenu par ajustement de la profondeur de
pénétration pendant la phase de maintien de charge qui peut sécrire sous la forme h(t) =

x;1n (x,t + 1), avec x1 et xz2 les deux parametres d’ajustement. Enfin, C est obtenu par la formule :

Pmax 3
C= /—
2%, |Ac (2)

Avec une charge maximale plus importante de 2 N, le module de fluage des pates a été déterminé

en utilisant un microindenteur Fischerscope HM2000 moyennant les valeurs mesurées sur 25
indents.

Des images des zones indentées sont capturées a 1'aide d'un MEB JEOL JSM-6060LA en mode
d’électrons rétrodiffusés sous une tension d’accélération de 20 kV et une distance de travail de
5 mm. En utilisant un agrandissement x3000, 100 images de dimensions 1280 x 960 pixels sont
recollées afin de construire I'image de la zone indentée, donnant acces a une résolution de
33,33 nm/pixel suffisante pour I'analyse des images. Un exemple d'image MEB d'une partie de la
zone indentée (16 x 11 indents) est présenté dans la FIGURE 1, ou les indents sont encadrés en bleu,
avec la distribution des propriétés micromécaniques obtenues par nanoindentation de la méme
pate.
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FIGURE 1. (a) Image MEB d’une zone indentée ot les indents sont encadrés en bleu, (b) distribution des
propriétés micromécaniques du méme échantillon dans le plan (E, H).

C. L’approche Auto-NI-MEB pour la classification des phases

Afin d’attribuer les mesures micromécaniques aux différentes phases au sein des matériaux étudiés,
nous avons effectué un couplage entre les attributions des phases basées sur l'algorithme de
classification non supervisé GMM d'une part et I'analyse du niveau de gris des images d’autre part.
Le fondement mathématique ainsi que le processus d’attribution des phases par GMM sont
détaillés dans (Bekrine et al., 2023).

En ce qui concerne lattribution des phases sur la base d'images MEB, des seuils ont été définis pour
différencier les CSH, la portlandite et les particules non hydratées sur la base de l'analyse des
niveaux de gris de l'image entiere, en suivant les méthodes proposées pour la segmentation des
images MEB des pates de ciment (Wong and Buenfeld, 2009). Ceci permet alors de définir des
plages de niveaux de gris pour chaque phase. Ensuite, des images carrées de 80 x 80 pixels
(correspondant a 2,67 x 2,67 um?, ce qui est légerement supérieur a la plus grande empreinte) ont
été extraites des images MEB autour de chaque empreinte et leurs niveaux de gris sont analysés. La
valeur moyenne m des niveaux de gris dans chaque image permet d’attribuer I'indent a une phase
en fonction de la plage de niveau de gris a laquelle elle appartient. Si 'écart-type o est supérieur a
0,35xm, l'indent est considéré comme étant réalisé sur une interface entre deux phases.

Une nouvelle approche s’appuyant sur un couplage automatique des deux méthodes de
classification précédemment décrites, nommée Auto-NI-MEB, est proposée afin de surmonter les
limites de la déconvolution statistique et réduire ainsi la variabilité des propriétés identifiées des
phases. Comme le montre le schéma de la FIGURE 2, la nature des indents prédites par les deux
méthodes GMM et analyse d'images est comparée : lorsque les deux prédictions coincident, 1'indent
est alors attribué a cette phase prédite ; dans le cas contraire, les indents sont considérés comme des
informations non fiables et ne sont pas pris en compte lors du recalcul/l'évaluation des propriétés
des phases individuelles. Comme expliqué précédemment, le résultat de 1'analyse d'images MEB
fait ressortir quatre classes : CSH, portlandite, interfaces et particules de ciment non hydratées (cinq
pour PS« avec une nouvelle classe pour le laitier), tandis que la classification statistique GMM
dépend du mélange, et les classes sont attribuées sur la base de leurs valeurs de propriétés
moyennes et de leur écart-type. Lorsqu'une classe GMM contient probablement deux phases, les

4
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prédictions associées sont comparées a ces mémes deux phases identifiées dans la classification
basée sur l’analyse d’image.

Les résultats de I'approche ainsi proposée Auto-NI-MEB seront comparés a ceux de la classification
numérique GMM en se référant a des mesures expérimentales.

Nanoindententation (NI) Microscope a balayage (MEB)
Charge 2 -

‘
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FIGURE 2. Schématisation de I’approche couplée Auto-NI-MEB.

D. Modeéle analytique et démarche d’homogénéisation

Le béton est un matériau composite contenant plusieurs phases qui peuvent étre divisées en
plusieurs échelles comme il a été suggéré dans (Bernard et al., 2003). A 1’échelle de la pate, qui rentre
dans le cadre de notre étude, deux niveaux peuvent étre distingués :

e Unniveau I al'échelle de la matrice des CSH ou les deux types de CSH (de faible et haute
densité) sont les phases prises en compte. A ce niveau, le schéma de Mori-Tanaka est utilisé
pour faire 'homogénéisation afin d’obtenir le module de fluage homogénéisé des CSH
(Cesn). Dans ce schéma, le type de CSH ayant la fraction volumique la plus importante est
considéré comme matrice m et ’autre comme inclusion i.

e Unniveau II a I'échelle de la pate composée de la matrice des CSH, de la portlandite, des
particules anhydres (de ciment et de laitier) ainsi que de la porosité capillaire. Le module
de fluage homogénéisé (Cpir) a ce niveau est obtenu par le schéma auto-cohérent.

Le modele analytique employé a été proposé et validé dans plusieurs études ou le développement
mathématique a été détaillé [dont (Li et al., 2022)]. Nous donnons ici les formules issues du modele
permettant de calculer Ccsu et Cpate :
2(C; _
fnCm + fiGI1+5 (G2~ 1)1

T A+ (G )

(3)
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S fC L+ 2 (g - 1)

pate

5 A+ (e - 1)

pate

)

Cpéte =

Avec Cu, Ci, Cr sont respectivement les modules de fluage de la matrice m, de l'inclusion i et de la
phase 1 ; fu, f;, f- sont leurs fractions volumiques respectives. Ces parametres sont ceux déterminés
al'issu du processus de déconvolution pour chaque phase apres mesure par nanoindentation. Pour
les pores, Cpore = 0 GPa et la fraction volumique correspond a la porosité capillaire mesurée par la
porosimétrie a mercure.

Ensuite, le modele analytique d’homogénéisation viscoélastique est alimenté par les données de
sorties de la déconvolution GMM d’une part, et de 'approche Auto-NI-MEB d’autre part. Les
modules de fluage homogénéisés respectifs Chom_cmm et Chom_auto-Nr-meB SETONE par la suite comparés a
la mesure du module de fluage des pates Ceyp, effectuée par le biais de la microindentation. La
démarche ainsi décrite est schématisée dans la FIGURE 3.

‘ Différentes pates cimentaires |

U U U 4

| Microindentation || Nanoindentation || Imagerie MEB H Porosimétrie a mercure

i p ; Déconvolution
Déconvolution GMM Auto-NI-MEB | Porosité capillaire |5
(Cr' fr)GMM H

(Cr, f) Auto—N1-MEB i

Modele d’homogénéisation
viscoélastique

Cexp Chom_GMM | |Chom_Aum—N1—MEB ‘

| Comparaison: analyse de la précision des prédictions |

FIGURE 3. Schématisation de la démarche d’"homogénéisation pour I’analyse de précision des données
d’entrées (propriétés et fractions volumiques des phases) obtenues par nanoindentation.

III. RESULTATS ET DISCUSSION

A. Quantification des phases mineures par ’approche Auto-NI-MEB

La portlandite peut étre considérée comme phase mineure dans les pates de ciment a faible E/C.
Ceci empéche sa détection comme une classe a phase individuelle par la déconvolution numérique
GMM, et donc on la trouve plutdt mélangée a des phases dont les propriétés sont
similaires/proches. Ces phases se composent de certaines particules de CSH a haute densité ou
ultra-haute densité et des interfaces entre les produits d'hydratation et les particules non hydratées
(ciment ou laitier).

La FIGURE 4 montre la teneur en portlandite des pates de ciment évaluée par GMM, par I'analyse
d’images MEB et 'approche Auto-NI-MEB, comparée a celle déterminée par les mesures d'ATG.
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L’approche Auto-NI-MEB a permis de contourner la limitation de GMM a travers la construction
d’une classe individuelle pour la portlandite. En comparant les fractions volumiques obtenues par
Auto-NI-MEB a celles mesurées expérimentalement, on peut remarquer qu’elles sont généralement
sous-estimées. Ceci est dii a la prédiction erronée de la portlandite par GMM qui tend a attribuer
certains indents dans la portlandite aux CSH, ce qui fait que certains indents dans la portlandite
(comme prédits par le MEB) sont éliminés par le couplage. Il est intéressant de noter que les teneurs
en portlandite obtenues par I'analyse d’images MEB Pumzs s’ajustent bien linéairement a celles
mesurées par ATG selon I'équation Pumes = 1,01Parc avec un R? = 0,92 (Pumes = 0,99Parc ; R? = 0,99 pour
les pates a base de ciment Portland seul). Pour les mélanges avec des rapports E/C de 0,35 et 0,40,
la quantité de portlandite évaluée a I'aide de GMM était relativement bonne. Nous pouvons ainsi
conclure que I'approche Auto-NI-MEB permet une quantification fiable de phases lorsque leurs
quantités réelles sont inférieures a 10,7 %, voire comprises entre 10,7 % et 12,8 %, la ou la
déconvolution GMM ne le permet pas.

28

GMM*

24 MEB
Auto-NI-MEB
20

16 /

—
12 /
8 /

Teneur en portlandite par la déconvolution (%)

4 6 8 10 12 14 16
Teneur en portlandite par ATG (%)

FIGURE 4. Teneur en portlandite déterminée par GMM, analyse d'images MEB et Auto-NI-MEB en fonction
de celle déterminée par ATG. *La classe de portlandite contient également des indents dans les interfaces.

L’analyse des images MEB a également permis de quantifier la phase de périclase (MgO) facilement
distinguée par un niveau de gris foncé a noir sur les particules de ciment non hydratées. Par
conséquent, ses propriétés peuvent étre déterminées avec précision et sa fraction volumique
quantifiée. Par exemple pour OPC-0,23 qui contient la plus grande fraction de ciment anhydre, nous
avons calculé les propriétés de la périclase comme étant E = 208,8 + 53,9 GPa et H=9,70 + 1,29 GPa.
Ceci est cohérent avec les valeurs rapportées dans (Tavakoli and Tarighat, 2016), avec une fraction
de 3,9 % du total des indents dans le ciment non hydraté, ce qui est également cohérent avec la
composition de ciment (TABLEAU 1).

B. Vers une meilleure caractérisation du fluage des liants cimentaires

Afin de montrer le potentiel de I'approche Auto-NI-MEB par rapport a GMM dans I'affinement des
propriétés viscoélastiques des matériaux cimentaires, et étant donné que leur fluage est
principalement conditionné par les CSH, nous avons comparé le coefficient de variation (le ratio de
I'écart-type sur la moyenne) sur leurs modules de fluage calculés par les deux méthodes. La
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FIGURE 5 montre que ce coefficient de variation a en général une valeur moins importante quand
calculé par Auto-NI-MEB, ce qui signifie que les valeurs du module de fluage calculées par cette
approche sont moins dispersées que celles obtenues par GMM. En termes d’écart-type, la différence
entre les deux méthodes est plus prononcée et Auto-NI-MEB permet de le diminuer davantage. En
effet, les moyennes du module de fluage calculées par Auto-NI-MEB sont généralement moins
importantes, étant donné qu’elle élimine les indents de portlandite susceptibles d’étre assignés aux
CSH par GMM, et ayant des propriétés viscoélastiques plus importantes. Ainsi, nous pouvons
conclure que l'approche permet bien I'affinement des propriétés de fluage des phases cimentaires.
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FIGURE 5. Coefficient de variation sur les modules de fluage des CSH au sein des différentes pates, obtenus
par GMM et Auto-NI-MEB.
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FIGURE 6. Corrélation entre les modules de fluage homogénéisés et ceux mesurés par microindentation
(a) des pates a base de CEM I seul, (b) des cinq pates étudiées.

Nous avons exploré par la suite la fiabilité des résultats des deux méthodes de déconvolution en
les utilisant comme données d’entrée dans le modele d’homogénéisation et en comparant les
résultats avec les mesures directes par microindentation (FIGURE 6). Les modules de fluage
obtenus par le modéle d’homogénéisation alimenté a partir des deux méthodes sont bien corrélés
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linéairement a ceux mesurés par microindentation. Sur les cinq pates, cette linéarité est manifestée
par I'équation Crom_omm = 1,09Cexp pour les données obtenues de la déconvolution GMM (R? =0,63),
et par I'équation Chom_aute-Nrmes = 1,01Cexy (R2=0,80) en utilisant les données du couplage, avec un
écart moyen de 1,9 GPa. Ces corrélations sont plus fortes sur les pates a base de ciment Portland
seul (FIGURE 6a), compte-tenu de la microstructure plus complexe en présence de laitier, rendant
plus critique la déconvolution GMM et I’analyse des niveaux de gris des images MEB. Le coefficient
de 1,01 entre Crom_auto-ni-MeB et Cexp ainsi que 1’écart faible aux valeurs expérimentales refletent bien la
qualité des données d’entrée fournies par cette méthode et confirme son potentiel pour une
meilleure prédiction de fluage des matériaux cimentaires.

IV. CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Cette recherche montre le potentiel d'une méthode innovante de déconvolution des données de
nanoindentation Auto-NI-MEB par rapport a la déconvolution statistique GMM qui est la plus
utilisée récemment. Cette méthode couple les résultats de GMM avec ceux de l'analyse d'images en
niveaux de gris MEB pour une détermination semi-automatique des propriétés micromécaniques
des principales phases des pates de ciment ainsi que leurs fractions volumiques. Les principaux
résultats peuvent étre résumés comme suit :

- L’approche proposée Auto-NI-MEB permet de contourner la limitation rencontrée lors de
l'utilisation de GMM liée a la quantification des phases a faible teneur. Il est désormais possible de
définir une classe de portlandite comme une phase individuelle, méme dans les pates a faible
rapport E/L, avec des quantités bien corrélées a celles évaluées par analyse thermogravimétrique.

- Auto-NI-MEB permet de réduire l'incertitude sur le calcul du module de fluage des CSH
principalement responsables du fluage des matériaux cimentaires.

- Les résultats de l'approche Auto-NI-MEB, notamment les modules de fluage des phases
individuelles et leurs fractions volumiques respectives, ont permis une meilleure prédiction du
module de fluage a I'échelle de la pate, comparés a ceux déterminés par GMM, confirmés par les
essais de microindentation.

L’application de la méthode Auto-NI-MEB sur les liants bas carbone semble prometteuse compte-
tenu des résultats satisfaisants obtenus sur une pate incorporant 60 % de laitier. Une continuité de
ce travail serait d’appliquer 1'approche sur des systemes plus complexes intégrant des additions
minérales, afin de déterminer les proportions de certaines phases mineures résultant de
I'hydratation de ces additions et de prédire le fluage des liants bas carbone. Un couplage éventuel
avec des techniques de segmentation plus avancées, basées sur l'apprentissage profond par
exemple, pourrait s’avérer d'une grande utilité.
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RESUME

La fin de la durée de vie prévue pour de nombreuses constructions en béton armé érigées entre
1950 et 1970 ainsi que la problématique majeure de l'empreinte carbone des nouvelles
constructions impose aujourd'’hui aux techniques de maintenance et de réhabilitation une
performance et une durabilité accrues. Face aux défis posés par la corrosion, la maintenance
électrochimique s’impose comme la seule stratégie viable pour prévenir les défaillances
structurelles. Cependant, malgré son potentiel, des points essentiels liés a la durabilité de ces
systemes de maintenance restent encore dans l'ombre. Cette étude fournit une analyse
approfondie des phénomenes de distribution des lignes de courant dans le béton. La répartition
3D obtenue montre quune approche physique globale est nécessaire a 'optimisation de ces
techniques électrochimiques. Les aspects évolutifs des mécanismes se produisant aux interfaces
électrochimiques sont également étudiés. Une augmentation significative de la résistance de
polarisation a été ainsi constatée, a l'interface anodique et cathodique, atteignant 40 % dans
certains cas, sans aucune altération de la matrice cimentaire (pas d'acidification ou dégradation).

Mots-clefs : béton armé, maintenance électrochimique, courants de polarisation, interfaces
électrochimiques, durabilité.

I. INTRODUCTION

Au premier plan de l'infrastructure, les structures en béton armé, qu'il s'agisse d'édifices
architecturaux, de réseaux de ponts vitaux ou de constructions diverses, constituent la forme de
construction prédominante dans le monde entier (Liberati et al., 2014; Yakut, 2004). Or, une grande
partie de ces structures, construite entre les années 1950 et 1970, voit désormais la fin imminente de
leurs durées d’exploitation. Couplé aux problématiques de durabilité du béton armé, ce
vieillissement représente une préoccupation majeure dans le domaine de l'ingénierie civile (Bchni,
2005; Stratfull, 1957). Ces préoccupations étaient déja présentes dans les année 90, comme celles
mentionnées dans un rapport au gouvernement fédéral en 1993, indiquant que 44% des plus de
500.000 ponts aux Etats-Unis souffraient de problémes structurels ou devaient étre soumis a des
limitations de poids (Cramer et al., 2002). La France était également 1'un des pays qui a réalisé tres
tot que les infrastructures, en particulier celles en béton armé, ont une durée de vie non permanente.
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En 2019, la mission d'information du Sénat francais sur la sécurité des ponts a constaté que seuls
23,5 % des ponts du réseau routier national (RRN) ont été construits apres 1995 (MAUREY et al.,
2019). Un quart de ces ponts ont été construits entre 1951 et 1975, et ont donc atteint, ou vont bient6t
atteindre, la fin de leur durée d’exploitation. Dans cette optique, des stratégies de maintenance et
de réhabilitation doivent étre largement généralisées, afin de préserver ces ouvrages, et ainsi
atténuer l'empreinte carbone qui serait associée a des projets de démolition et de construction
(Bostanci et al., 2018).

Dans le domaine de la corrosion, cause premiere de défaillance de ces structures (Frangois et al.,
2018; Sanchez et al., 2017) et source d'impact économique majeur (Koch et al., 2016), la maintenance
électrochimique apparait comme la seul solution viable afin de préserver les structures existantes
ou de prévenir les dommages dans le cas de nouvelles constructions. Trois techniques de
maintenance électrochimique se sont ainsi développées : la protection cathodique, la déchloruration
et la ré-alcalinisation.

Quelle que soit la technique électrochimique mise en ceuvre, le principe de fonctionnement reste
similaire et consiste a appliquer un courant a 'armature d'acier (via un systéme d'anode externe)
et, par conséquent, a soumettre le béton a un champ électrique. Bien que massivement déployées
dans le monde aujourd'hui, 1'efficacité des approches physiques unidimensionnelles utilisées pour
dimensionner ces techniques de maintenance reste a démontrer. Le paradigme de 1'uniformité dans
ce domaine est basé sur plusieurs concepts 1D, incluant l'uniformité des courants de polarisation
envoyés de l'anode pour protéger les aciers (Sagues et Kranc, 1992; Sassine et al., 2016). De plus, les
réactions d'oxydoréduction qui se produisent aux interfaces électrochimiques conduisent a des
interrogations légitimes quant a la pérennité de cette solution technique sur les durées de service
visées.

Dans l'approche proposée, la recherche vise a répondre aux aspects décrits précédemment. Elle
porte sur l'analyse de la distribution spatiale des courants de polarisation dans les techniques de
maintenance électrochimique pour mieux prévoir les niveaux de protection des barres. Ce travail
vise également a améliorer notre compréhension du comportement électrochimique dans les
milieux cimentaires, notamment en évaluant les interactions des interfaces (électrode/matrice) a
long terme. A cet égard, un nouveau dispositif expérimental permettant de réaliser des essais dans
des conditions contrdlées devrait étre mis en place. La mise en lumiere de ces aspects fondamentaux
permettra de mieux comprendre les mécanismes impliqués dans la maintenance électrochimique,
dans le but d'améliorer la fiabilité de ces systémes et d'ouvrir la voie a un dimensionnement plus
optimisé et soutenable.

II. ETUDE DE LA DISTRIBUTION SPATIALE DES COURANTS DE POLARISATION

Dans cette étude, une campagne de simulation a été réalisée. Elle a été basée sur une représentation
réaliste selon 1'Eurocode 2 d'un élément structurel de base, a savoir une "poutre". Les dimensions
de la poutre sont de 600 cm de longueur et de 40 cm x 70 cm de section transversale (largeur x

2
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hauteur), respectivement. Elle est renforcée par huit barres longitudinales d'un diameétre de 20 mm
dans les deux lits inférieurs et quatre barres d'un diametre de 10 mm dans le lit supérieur, formant
ainsi un lit d'assemblage. Le renforcement transversal est assuré par deux cadres HAS, avec deux
brins chacun. Des approximations sont prises en compte, telles que l'absence de zones de
recouvrement et d'ancrage des barres, permettant de considérer que 'on se trouve dans une zone
courante. En exploitant les symétries du probleme, tenant implicitement la symétrie des champs de
chlorure, il est possible de ne simuler qu'un quart du modele numérique (Fig. 1). Il a été choisi de
simuler des anodes supposées inertes, induisant des courants imposés, reproduisant ainsi le cas du
titane MMO (Mixed Metal Oxides) le plus utilisé en protection cathodique grace a sa fiabilité et sa
robustesse (Kroon and Ernes, 2007). Ainsi, on considere que les aciers sont passifs, illustrant un cas
électrochimique uniforme. En effet, ce dernier peut étre observé dans diverses structures soumises
a une maintenance électrochimique, y compris la prévention cathodique et d'autres approches
visant a contrer les facteurs responsables de la corrosion, tels que les ions chlorures et la
carbonatation.

35cm

Lit3 ---

L_ Surface d’anode _ Barres passives

Figure 1. Modele géométrique simulé (poutre 1/4 - plan de symétrie (x,z) a y =300 cm et (y,z) a x= 20 cm) et maillage.

Toutes les simulations ont été effectuées en régime permanent, a I'aide du logiciel d'éléments finis
Comsol Multiphysics® en considérant que les phénomenes de transfert de charge électrique dans le
volume de béton sont régis par la loi d'Ohm locale (équation 1) et I'équation de conservation de la
charge (équation 2).

VE 1)

V.i=0 )

Ou:

i est le vecteur de densité de courant local (A/m?2),
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E est le champ électrique (V/m),

p est la résistivité électrique du béton (QQ.m).

Dans cette étude, nous appliquons une densité de courant anodique nécessaire a 1'établissement
d’une densité de courant cathodique de 20 mA/m? d'acier, englobant tous les renforts en acier et les
cadres transversaux. Cette valeur a été choisie dans le but de reproduire un cas de figure simulant
une protection cathodique. La Fig. 2 illustre les courants ioniques formés entre la surface anodique
inférieure de la poutre et les barres d'acier passives, ainsi que le flux d'électrons implicitement
associé. Cette simulation montre de fagon notable la non uniformité de la polarisation de I'acier :
les armatures inférieures sont presque dix fois plus polarisées cathodiquement que les armatures
supérieures. Cette caractéristique s'explique physiquement par la nature tridimensionnelle du
probléme physique. La géométrie complexe du systéme entraine une polarisation plus prononcée
en certains points, en particulier ceux qui sont proches de la surface de I'anode. Par conséquent, la
densité de courant transportée par les lignes de courant varie entre 10 et 100 mA/m? d’acier.

A/m?
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Figure 2. Distribution des densités de courant et des lignes de courant sous polarisation cathodique de l'acier a 20 mA/m?2.

L’influence de l'intensité du courant sur la distribution spatiale des lignes de courant a également
été analysé : cinq valeurs moyennes différentes de densité de courant ont été simulées, de 5 a 2000
mA/m? d’acier, en maintenant les mémes parametres que précédemment. Les résultats sont
présentés sur la Fig. 3. Ces derniers indiquent une polarisation non uniforme dans tous les cas,
révélant des variations significatives entre les différents lits de renforcement a différentes valeurs
de densité de courant. A une densité de courant cathodique de 5 mA/m?, le premier lit regoit en
moyenne 150 % de la densité de courant initiale imposée, tandis que le deuxieme regoit 125 % et
que le troisieme ne regoit que 45 %. De plus, pour des valeurs de courants plus élevées, on constate
que plus le courant imposé est important plus cette différence augmente.
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Figure 3. Evaluation du pourcentage de la densité de courant regue par lit d’armature en fonction de la densité
de courant imposée dans la simulation.

Un rapport de trois est observé entre la densité de courant recue par le premier et le troisieme lit
d'armature pour le cas de 5SmA/m? d’acier. Ce rapport atteint 10 pour une densité de courant
moyenne de 20 mA/m? (représentant un pourcentage variant de 20% a environ 200%) et jusqu’a un
rapport de 350 pour la densité de courant de 2000 mA/m?2. Ce phénomene est dii a la pente du
comportement électrochimique du modele de Butler-Volmer, qui devient plus raide pour des
valeurs de courant plus élevées. Par conséquent, cela montre que la prise en compte de la
distribution 3D ainsi que les valeurs de courants imposé est cruciale pour concevoir des systemes
de maintenance électrochimique efficaces.

L'utilisation de ces simulations permet d'affiner les stratégies de placement des anodes en fonction
des zones spécifiques a protéger. Cette approche nous permet d'optimiser la configuration du
systeme et d'améliorer son efficacité globale en termes de protection contre la corrosion. Elle
implique également I'évaluation et l'utilisation d'une gamme de valeurs de densité de courant
recues par les différents lits d'armatures pour des manipulations expérimentales ultérieures.
Néanmoins, la compréhension et la maitrise des techniques de maintenance et de leur durabilité ne
se limitent pas a ces considérations. La section suivante se concentre sur I'étude des phénomenes
évolutifs se produisant au sein des interfaces électrochimiques (matrice cimentaire/électrode) et de
leurs mécanismes réactionnels, qui jouent un role clé dans la durabilité des structures en béton armé
et 'optimisation des pratiques de maintenance.

III. NOUVEAU PROTOCOLE DE CARACTERISATION DES EVOLUTIONS
ELECTROCHIMIQUES AUX INTERFACES

Dans cette section, une attention particuliere est portée a l'étude et a la compréhension des
phénomenes évolutifs aux interfaces électrochimiques "matrice cimentaire/systéme anodique" et

5
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"matrice cimentaire/systéme cathodique”. La nature des phénomenes oxydo-réducteurs en jeu a ces
interfaces et leur cinétique réactionnelle sont régies par l'intensité du courant appliqué. Des niveaux
de courant élevés sont susceptibles de conduire a des dommages locaux dans certaines conditions,
et par conséquent, a une défaillance du systeme de protection. En effet, les phénomenes attendus
aux interfaces électrochimiques en fonction des niveaux d'intensité appliqués peuvent induire,
selon la littérature existante, une acidification a l'interface béton/anode dans le cas d'une protection
cathodique par courant imposé (Hu et al., 2019; Zhang et al., 2018). D'autres phénomenes tels que
la migration des ions et I'accumulation d'alcalins peuvent se produire a l'interface béton/cathode et
limiter I'application de ces techniques (Page, 1992). Bien que la littérature traite de ces phénomenes,
ces études restent limitées et des questions persistent quant a l'influence des facteurs
environnementaux et de configuration tels que l'intensité du courant et la durée d'exposition. Il est
donc nécessaire d'approfondir notre compréhension scientifique de ces aspects fondamentaux, afin
de garantir la viabilité a long terme des systémes de maintenance électrochimique appliqués au
béton armé.

e Protocole expérimental :

A cette fin, nous avons congu un protocole expérimental original. Des échantillons de pate de
ciment, réalisé avec un CEM I (E/C = 0,5), d'une épaisseur de 1,5 cm et d'une longueur et d'une
largeur respectives de 4,5 cm x 3,5 cm, ont été coulés. Du titane MMO sous forme de grilles a
également été coulé de chaque coté de I'échantillon, agissant comme une anode et une cathode
(lorsque l'on applique un courant), reproduisant ainsi un cas de maintenance électrochimique
unidimensionnelle (Fig. 4).

Aprés une période de cure humide de 28 jours (a 97 % + 3 % d'humidité relative), les échantillons
ont été placés dans une enceinte hermétique controlé en température et en humidité relative (20 °C
+3°Cet 97 % £ 3 % d'humidité relative) et connectés en série a un générateur de courant. Le schéma
de principe du montage expérimentale est présenté sur la Fig. 4. Les densités de courant appliquées
étaient de 110, 440 et 880 mA/m? d'anode, sélectionnées selon différents critéres. La valeur de 110
mA/m? a été établie comme référence, conformément a la norme européenne ISO EN 12696, qui
préconise de ne pas dépasser cette valeur pour éviter une acidification a I'interface de I'anode dans
le cadre de la protection cathodique. Les valeurs les plus élevées ont été imposées afin de tenir
compte de la surpolarisation qui peut se produire dans certaines zones dans des cas réalistes en
raison de la distribution non uniforme du courant (section I). Ces valeurs ont également permis
d’explorer la gamme des densités de courants des techniques de déchloruration et de ré-
alcalinisation.

Tous les échantillons sont reliés entre eux par des cables et des connecteurs de sorte qu'un court-
circuit est réalisable afin de pouvoir faire des prélevements d’échantillon pour analyse a différentes
échéances sans couper le courant qui circule a travers les autres échantillons. De plus, une centrale
d'acquisition de type Keysight DAQ970A a été utilisée pour monitorer en continu les différentes
grandeurs électriques des trois montages, telle que la tension totale aux bornes des échantillons.
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Acquisition

. )

Figure 4. Schéma de principe du montage expérimental soumis a une densité de courant imposée sous conditions
environnementales controlées.

Des tests de caractérisation ont également été effectués pour évaluer 1'impact du courant sur la
minéralogie et les propriétés des matériaux (DRX, ATG, MEB/EDS). Les valeurs de la tension totale
monitorées représentent la somme de deux composantes distinctes, comme I'explique (Mercado
Mendoza, 2012). Une composante correspond a la somme des tensions aux interfaces
électrochimiques, attribuées aux résistances de polarisation, tandis que l'autre composante
représente la tension de la pate, également connue sous le nom de résistance de 1'électrolyte, comme
illustré dans la Fig. 5 (A). L'objectif étant ainsi de dissocier les parametres électrochimiques
impliqués aux interfaces, afin de suivre leur évolution, des parametres liés uniquement au matériau
cimentaire. Nous avons donc développé un protocole de "sauts de courants réguliers" de 0,1 mA,
réalisé une fois toutes les deux semaines pour quelques secondes. A l'aide de la centrale
d'acquisition, nous enregistrons la réponse instantanée de la tension apres chaque saut. La nature
résistive de 1'électrolyte (pate de ciment) assure une réponse instantanée, permettant une séparation
de la tension de la pate de la tension totale. La somme des tensions de polarisation aux interfaces
est donc la différence entre la tension totale et la tension de la pate.

Des courbes de polarisation de Butler-Volmer ont également été mesurées sur des échantillons
prélevés apres 3 mois de branchement, afin d'examiner les évolutions électrochimiques a chaque
interface séparément. Plus précisément, ces courbes de polarisation mesurées représentent
uniquement la partie anodique pour l'interface "matrice cimentaire/anode" (polarisation anodique)
et la partie cathodique pour l'interface "matrice cimentaire/cathode" (polarisation cathodique).

e Résultats et analyses:

La Fig. 5 (B) montre I'évolution temporelle de la tension totale observée aux bornes des échantillons
monitorés, sur une période d'environ un an. Une augmentation continue de la tension est observée
pour les trois courants étudiés, atteignant +700 mV dans la configuration de densité de courant de

7
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880 mA/ma2. Des chutes de tension ponctuelles se sont produites entre les jours 240 et 280, attribuées
a une coupure de courant inévitable. Ces variations de la tension totale refletent les propriétés sous-
jacentes du matériau. En effet, pour une analyse approfondie de ces valeurs et pour distinguer les
modifications possibles, il est essentiel d'examiner plus en détail les éléments contribuant a la
tension totale (résistances de polarisation et résistance de I'électrolyte).
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Figure 5. Principe du circuit électrique équivalent (A) et évolution de la tension totale aux bornes des échantillons
pour les trois densités de courant étudiées (B).

Une légere augmentation de la résistance de la pate de ciment a été observée. Néanmoins, le
changement le plus important s'est produit au niveau des résistances de polarisation, comme le
montre la Fig. 6 (A), avec une augmentation significative de 45 % dans le cas de 880 mA/m2. Cette
observation suggeére des modifications conséquentes aux interfaces électrochimiques. A l'interface
anodique, la réaction impliquée est la consommation d'ions hydroxyles en oxygenes, ce qui peut
conduire a une acidification locale. Cependant, les évaluations effectuées et les mesures des courbes
de polarisation (Fig. 6 (B)) ont révélé la méme tendance dans les trois configurations différentes, a
savoir une consommation limitée d'ions hydroxyles se traduisant par un léger déplacement de la
partie anodique de la courbe (légere augmentation de la résistance de polarisation anodique). Cette
derniére est plus prononcée a des densités de courant plus élevées, mais reste insuffisante pour
induire un déplacement notable vers un pH acide. Les tests DRX et MEB-EDS que nous avons
réalisés n'ont par ailleurs montré aucune modification de la microstructure. Ce phénomene pourrait
s'expliquer par la migration des ions hydroxyles de la cathode vers 'anode sous l'effet du champ
électrique ce qui constitue une source d'approvisionnement de ces ions.

A T'interface cathodique, la réaction impliquée est la consommation d'oxygene pour la formation
d'ions hydroxyles. La Fig. 6 (B) indique que l'augmentation observée des résistances de polarisation
provient principalement de modifications du comportement électrochimique cathodique. Cette
évolution est probablement associée a une diminution de la disponibilité de 1’oxygene a I'interface
cathodique et sera a confirmer par modélisation. Lorsque les échantillons approchent de la
saturation, la diffusion a travers la matrice cimentaire est lente. Par conséquent, la diminution de

8
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I'apport d’oxygene conduit le systeme a augmenter la tension, soit a la recherche d'oxygene, soit,
dans des situations plus avancées, a la recherche de molécules d'eau.
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Figure 6. Variation temporelle de la somme des résistances de polarisation (anodique et cathodique) (A), et courbes de polarisation des
interfaces électrochimiques des échantillons prélevés apres trois mois de branchement (B).

CONCLUSION

Dans cette étude, nous avons mené une exploration de divers aspects liés a la durabilité des
systemes de maintenance électrochimique des structures en béton armé. L'analyse s'est concentrée
initialement sur la distribution spatiale des courants de polarisation au sein du volume du béton. Il
a été montré que la distribution des lignes de courant dans les structures réelles constitue un
probleme physique 3D non linéaire. En conséquence, soit des zones de sous-polarisation se forment,
soit des zones de concentration de courant conduisant a une surpolarisation. En outre, nous avons
constaté que la valeur moyenne de la densité de courant imposée joue un role important dans la
distribution des lignes de courant, ce qui démontre le caractére unique de chaque cas d'étude. Une
approche tridimensionnelle est donc nécessaire afin d’optimiser les systémes de maintenance
électrochimiques.

La deuxieme partie de cette étude a examiné les aspects des interfaces qui peuvent également
influencer la durabilité des systemes de maintenance électrochimique. Aucune acidification n’a pu
étre mise en évidence a l'interface anodique, et ce pour les trois intensités de courant imposées et
sur une durée d’exposition d’environ un an. La valeur anodique standard prescrite de 110 mA/m?
représentant un seuil limite pour I'acidification de la matrice a I’anode est donc, dans les conditions
d’études, remise en question. Parallélement, cette étude a montré que la tension totale de la cellule
électrochimique a augmenté de maniere significative sur une période d'un an, introduisant un
facteur substantiel, a savoir 'augmentation de la puissance électrique nécessaire pour maintenir les
systemes électrochimiques. Les résultats indiquent également que 1'oxygene, agissant du coté de la
cathode, joue un role essentiel dans l'augmentation de la tension totale des échantillons. Cette
contribution de I'oxygene est particulierement importante dans le cas des échantillons saturés, ou
la disponibilité de 1'oxygene est réduite et sa diffusion est limitée. Le dispositif expérimental mis en
place permettra ensuite de tester différentes configurations et d'aider au développement de
modeéles prédictifs permettant un dimensionnement plus robuste.

101



RUGC 2024 - Prix René HOUPERT AJCE, vol. 42 (1)

REFERENCES

Bohni, H., 2005. Corrosion in reinforced concrete structures, Elsevier.

Bostanci, S.C., Limbachiya, M., Kew, H., 2018. Use of recycled aggregates for low carbon and
cost-effective concrete construction. J. Clean. Prod. 189, 176-196.

Cramer, S.D., Covino Jr, B.S,, Bullard, S.J., Holcomb, G.R., Russell, ].H., Nelson, F.J., Laylor,
H.M., Soltesz, S.M., 2002. Corrosion prevention and remediation strategies for reinforced concrete
coastal bridges. Cem. Concr. Compos. 24, 101-117.

Frangois, R., Laurens, S., Deby, F., 2018. Corrosion and its consequences for reinforced concrete
structures, Elsevier, France.

Hu, J,, Wang, Y., Ma, Y., Wei, ], Yu, Q., 2019. Identification on acidification damage of external
anode system induced by impressed current cathodic protection for reinforced concrete. Math.
Biosci. Eng. 16, 7510-7525.

Koch, G., Varney, J., Thompson, N., Moghissi, O., Gould, M., Payer, J., 2016. Int. measures of
prevention, application, and economics of corrosion technologies study. NACE Int. 216, 2-3.

Kroon, D.H., Ernes, L.M., 2007. MMO coated Titanium anodes for cathodic protection, in:
NACE CORROSION. NACE, p. NACE-07045.

Laurens, S., Hénocq, P., Rouleau, N., Deby, F., Samson, E., Marchand, ]., Bissonnette, B., 2016.
Steady-state polarization response of chloride-induced macrocell corrosion systems in steel
reinforced concrete—numerical and experimental investigations. Cem. Concr. Res. 79, 272-290.

Liberati, E.A.P., Leonel, E.D., Nogueira, C.G., 2014. Influence of the reinforcement corrosion
on the bending moment capacity of reinforced concrete beams: a structural reliability approach.
Rev. IBRACON Estrut. E Mater. 7, 379-413.

MAUREY, H., CHAIZE, P., DAGBERT, M., 2019. Sécurité des ponts : Eviter un drame.

Mercado Mendoza, H.R.,, 2012. Transferts aqueux a travers les matériaux cimentaires
partiellement saturés (PhD Thesis), Toulouse 3.

Page, C.L., 1992. Interfacial Effects of Electrochemical Protection Methods Applied to Steel in
Concrete, in: Proc. of Int. Conference on Rehabilitation of Concrete Structures. pp. 179-187.

Sagues, A.A., Kranc, S.C., 1992. On the determination of polarization diagrams of reinforcing
steel in concrete. Corrosion 48, 624-633.

Saleem, M., Shameem, M., Hussain, S.E., Maslehuddin, M., 1996. Effect of moisture, chloride
and sulphate contamination on the electrical resistivity of Portland cement concrete. Constr. Build.
Mater. 10, 209-214.

Sanchez, ]., Fullea, J., Andrade, C., 2017. Corrosion-induced brittle failure in reinforcing steel.
Theor. Appl. Fract. Mech. 92, 229-232.

Sassine, E., Laurens, S., Francois, R., Ringot, E., Vision, L.R., 2016. Experiments and numerical
simulations on Impressed Current Cathodic Protection technique applied to steel reinforced
concrete structures, Proceedings of the EUROCORR 2016, Montpeller, France.

Stratfull, R.F., 1957. The corrosion of steel in a reinforced concrete bridge. Corrosion 13, 43-48.
Yakut, A., 2004. Reinforced concrete frame construction. World Hous. Encycl. Publ. 9-1.

Zhang, E.Q., Abbas, Z., Tang, L., 2018. Predicting degradation of the anode—concrete interface
for impressed current cathodic protection in concrete. Constr. Build. Mater. 185, 57-68.

10

102



RUGC 2024 — Prix René HOUPERT AJCE, vol. 42 (1)

Hyro-thermal properties of flax fibers-raw earth
building materials

Ichrak HAMROUNI
Normandie Université, UNIHAVRE, LOMC, CNRS UMR 6294, Le Havre, France

RESUME

L'objectif de cet article est d'explorer les propriétés hygrothermiques des matériaux composites terre
crue-fibres de lin, en tenant compte de 1'effet de différents paramétres tels que la teneur en eau, la teneur
en fibres, la densité et 1'arrangement des fibres. Ce matériau composite est destiné aux BTC (Briques
de Terre Compactée). Des essais expérimentaux hygro-thermiques ont été réalisés sur les fibres de lin
seules, la terre crue seule et les matériaux composites terre crue-fibres de lin. Les résultats montrent
que la conductivité thermique et la capacité thermique des fibres de lin augmentent avec la densité et
la teneur en humidité. De plus, quel que soit la densité et I'arrangement des fibres, des relations linéaires
ont été trouvées pour la conductivité thermique, la capacité thermique et la perméabilité a la vapeur en
fonction de la teneur en eau et la densité respectivement. De plus, 1'ajout de fibres de lin a amélioré les
propriétés hygrothermiques du matériau composite a base de terre crue.

Mots-clefs : Terre crue, fibres de lin, composite, hygro-thermique.

I. INTRODUCTION

In order to face the environmental and energy challenges, sustainable construction is one of the
possible solutions. Sustainable construction requires the use of building materials with low
environmental impact. Today, researchers are called upon to find solutions to reduce energy
consumption in construction and to improve the hygrothermal comfort of buildings throughout
their lifetime. Raw earth is considered as one of the materials to accomplish this challenge. It is an
alternative building material that does not consume energy in terms of grey energy, with
remarkable mechanical and hygrothermal performances. In this context, hygric and thermal
transfers in raw earth materials have been evoked by several researchers. Simons et al (2015)
measured the vapor resistance factor of a fiberless soil (0% fibers), with 3% and 6% barley straw.
The samples are of densities 1990, 1520 and 1220 kg/m? respectively. The water vapour resistance
factor of these three mixtures is 4.6 for 0% added fibres, 4.7 for 3% added fibres and 6.3 for 6%
added fibres. It can be seen that the presence of fibers has a slight influence on the water vapor
permeability of the earth-barley straw mix. Phung et al. (2019) evaluated the impact of water and
fibers content on the thermal conductivity of different cob formulations. Straw fibers were
incorporated into these soils in different amounts, ranging from 0 to 3%. The results revealed that,
for both composite materials, the thermal conductivity decreased as the fibers and water contents
increased. At 3% fibers content, the thermal conductivity was measured to be 0.65 + 0.09 W/ (m. K)
for the first soil and 0.59 + 0.05 W/ (m. K) for the second one. Moreover, the water vapor
permeability of the first composite raw earth material increased from 2.36x10-"'to 2.71x10-! kg/ (m.
s. Pa) as the straw content varied from 0 to 3%. Similarly, the second composite material exhibited

1
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an increase in water vapor permeability from 1.90x10-" to 2.05x10-"! kg/ (m. s. Pa) when the straw
content was varied from 0 to 3%. In addition, Mazhoud et al (2021) studied the effect of adding
hemp fibers on the moisture and thermal properties of a clay material. The sorption isotherm,
moisture buffering capacity and thermal conductivity were identified. According to their results,
the composite material is classified as an excellent moisture and thermal regulator thanks to a range
of moisture storage and thermal conductivity values from 2.07 to 2.33 g/ (m2. %RH) and 0.089 to
0.12 W/ (m. K) respectively, depending on the hemp fibers content. Azil et al. (2022) conducted a
study on the hygrothermal properties of cob and light-earth materials. From the results, the
resistance factor to water vapor diffusion values for cob and light-earth are 12.9 and 8.2 respectively.
Moreover, they assessed the impact of variations in temperature, relative humidity (RH), and wind
velocity on thermal conductivity within a climatic chamber, simulating both winter and summer
conditions. The study established a correlation between thermal conductivity, density, and water
content. As the water content decreased, the thermal conductivity also decreased, ranging from 1.27
to 0.58 W/ (m. K) during winter and from 1.31 to 0.48 W/ (m. K) during summer for the cob and 0.4
to 0.13 W/ (m. K) during winter and from 0.5 to 0.13 W/ (m. K) during summer for the light-earth.
From the results, the evolution of thermal conductivity as a function of density and water content
are similar in summer and winter conditions. due to their high fibers content, soil-fibers mixtures
present a lower thermal conductivity than Cob or earth bricks.

This study focuses on the hygro-thermal properties of raw earth-flax fibers composite building
materials. This material is destined for BTC (Compressed Earth Bricks). First, experimental tests for
measuring the thermal conductivity and the heat capacity of flax fibers alone were carried out
showing the effect of water content and density on these parameters. Then, these same thermal
properties were measured for the composite raw earth-flax fibers, considering separately the
influence of the water content and the fibers content. Besides, this paper deals with the hygric
characterization of fibers alone and of the composite raw earth-flax fibers. The results have shown
that the raw earth-flax fibers composite material has an interesting heat and humidity regulating
behavior.

II. Materials and methods
A. Materials

A.1 Flax fibers

The fibers used in this study are quintessential Normandy fibers, measuring 70mm in length.
They are characterized by a Young's Modulus ranging from 40 to 80 MPa, an ultimate strain gu
=2.4 - 3.3 % and ultimate stress ou = 800 - 2000 MPa.

B. Silt

The silt used in this study is a local bio-based material from Gonfreville I'Orcher,
Le Havre Normandy in France. It is composed of 67% of sand, 25% silt and 8% of gravel. It is
classified as a silty sand SL (SM) soil according to the Unified Soil Classification System.
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B. Methods
B.1 Samples preparation

B. 1. 1 Flax fibers samples

Flax fibers samples, measuring 40 mm in diameter and 70 mm in length, were putted in a
cylindrical PVC tube with the same dimensions. The PVC tube is open at both ends to allow the
flux diffusion. The density of flax fibers samples ranges from 100 to 400 kg/m?. This variation in
density was investigated to assess its impact on the hygro-thermal properties of the flax fibers.

B. 1. 2 Silt-flax fibers samples

The samples have a diameter of 100 mm and thicknesses of 12 mm and 50 mm for the thermal and
hygric tests, respectively. Silt, fibers and water were mixed and then placed in a Proctor mold to be
compacted with a static press as shown in FIGURE 1. To investigate the effect of the water content
on hygrothermal properties of the raw earth-flax fibers samples, all samples were compacted at ya
= 17 kN/m3? and a water content of 14% which are values of the OPN (Normalized Proctor

Optimum). Starting from this compaction state, the samples were wetted until full saturation (wsat).

Indeed, the fact that yaq is constant for all the samples, results a constant ratio % since Gg = :—S and €
w
wX

Zs - 1. This constant ratio is included in the equation S, = % and it represents the slope of the

Ya e
curve S, = f(w) (as shown in FIGURE 2). Hence, considering S. = 1, the saturation water content
Wwsat can be determined for a given ya4. Then the samples were drained (they were placed in the oven
at 50°C) until reaching the dry state (when the mass of the sample stabilizes) (FIGURE 3).
Throughout these wetting and draining processes, at specific water content levels, the thermal

properties of the raw earth-flax fibers samples were measured.

Static press for
compacting Silt

samples “

Silt GO’

Silt6o:

Sample of Silt GO

¢ =100 mm
“«——

I

FIGURE 1: (a) Schema of mixed silt with water and versed in a Proctor mold, (b) Schema of sample
compacting using a static press [Hamrouni et al., 2023]

Sr (%)
S.— - WxGg
e
1
o A
7
S p=8
4
W (%)

W

sat

FIGURE 1 : Degree of saturation evolution versus water content [Hamrouni et al., 2024]
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Initial compaction
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________________________ -
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FIGURE 2 : Wetting/Drying processes for varying the water content of raw earth —
flax fibers samples [Hamrouni et al., 2024]

B.2 Thermal method

To measure the thermal conductivity and heat capacity of flax fibers individually and raw earth—
flax fibers composite samples, the thermal device “Tempos Meter” based on the unsteady state
method was used according to the ISO 8894-2 standard. This method consists of introducing a heat
source into the sample (either flax fibers or raw earth—flax fibers samples) and then the heat
diffusion is recorded by the sensor is both source and sensor of heat. In fact, the temperature
measured by the sensor is recorded as a function of time. Then, the thermal conductivity A [W/ (m.
K)] of the sample is calculated from the temperature variation in time and the heat flux:

__ 4 (1)
4X X a

e q: Heat flux [W/m]
e ) : Thermal conductivity [W/ (m. K)]
e a:slope of the curve of temperature evolution as a function of In(t) [FIGURE 4]

The thermal conductivity is the slope of the temperature evolution as a function of time (FIGURE
3). The “Tempos Meter” device is presented in FIGURE 5.

Temperature (K)
A

Linear

»
>

Ln(t)

FIGURE 3 : Linear relationship between the temperature and In(t)

After this, the thermal diffusivity D [m?/s] and the heat capacity ¢ [M]/ (m3. K)] can be deduced from
the equations bellow:

AT=T-T,= (ﬁ‘x) In(t) + C .

e T : Temperature [K]
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e T, : Initial temperature [K]
e t:Time [s]
_ (4 .
e C=- (41I x) (y+In (4 D)) : Constante [K]
vy =0.5772: Euler’s constant
r : Radial distance of heat diffusion [m]

KS-3 SH-3
Thermal needle Thermal needle

4

.\’\ ‘

A

1?\
>

S

Data acquisition unit Silt GO-Flax fibers
sample

(@) (b) ©

FIGURE 4 : (a) Tempos Meter device, (b) measurement of thermal properties of flax fibers and (c)
measurement of thermal properties of raw earth-flax fibers samples

B.3 Hygric method

To measure the water vapor permeability of the raw-earth samples, the Gravitest device were used.
The Gravitest is an automated device for measuring water vapor permeability based on the cup
method according to the NF EN ISO 12572 standard (FIGURE 6). The principle of this device
involves imposing a unidirectional relative humidity gradient under isothermal conditions through
a sample. The Gravitest has a capacity for nine cups and represents a climate-controlled chamber
in terms of humidity and temperature, with a rotating platform containing the cups. A salt-
saturated solution placed at the bottom of the cup allows for imposing a different relative humidity
than that of the chamber, leading to a humidity gradient. The tests were carried out using wet cups.
At predetermined time intervals, the cups rest on a scale with a precision of 10+ g to measure the
variation in vapor mass exchanged during the test. The sample size is 80 mm in diameter and 12
mm in thickness. Recording the curve of vapor mass variation over time allows deducing the vapor
permeability dv [kg/ (m. s. Pa)] of the sample using Fick's law:

8, =eL=¢—2v 3)
Apy Pvz—Pwv1

Captour do :
TetRH I

Sample
Tightness
>4 fe—— Cup

Salt solution

FIGURE 5: Gravitest device
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e: sample’s thickness [m]
jv : water vaport flux densité [kg/ (m?. s)]
pv : water vapor pressure [MPa]

III. Results and discussions

A. Thermal results
A. 1 Flax fibers

The effect of water content and fibers density on the thermal conductivity A [W/ (m. K)] and heat
capacity ¢ [M]J/ (m3. K)] of flax fibers was studied using the unsteady state method. For this, the
fibers were firstly saturated with water, then, they were putted in centrifuge controlled in speed to
vary the water content from saturation to the dry state. FIGURE 7 illustrates the results of thermal
conductivity evolution as a function of water content for different densities. The thermal
conductivity increases linearly with water content, regardless of the fibers density. As an example,
for fibers with a density of 400 kg/m?, the thermal conductivity increases from 0.067 W/ (m. K) to
0.36 W/ (m. K). Indeed, the observed phenomenon can be due to the high heat-diffusing capacity of
water, as highlighted by Kallel (2016). The more humid the fibers become, the greater their ability
to conduct heat. Moreover, for a given water content, more the density increases, more the fibers
conduct the heat. For w = 60%, the thermal conductivity varies from 0.058 to 0.24 W/ (m. K). This
phenomenon occurs because the increase in density leads to a reduction in the amount of air
between the fibers. As air is a better insulator (A = 0.025 W/ (m. K), Kallel, 2016) compared to flax
fibers, the denser fibers become more efficient in conducting heat.

039 ODensity 100 kg/m3
ensity g/m
0.36 O Density 200 kg/m3 Cl)
0.33 ||ODensity 300 kg/m3 @
0.3 || ©Density 400 kg/m3 C[)

0.27
0.24 o O o @
021 o
0.18 CI) o

O
0.15 o o ¢
0.12
0.09 o o

0

A (W/(m. K))

0.03 :
0

10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110
w (%)

FIGURE 6 : Flax fibers thermal conductivity evolution as a function of water content

The same samples were used to measure their heat capacity using the Tempos Meter device. The
results illustrated in FIGURE 8 A linear relationship between heat capacity and water content were
observed. For a density of 400 kg/m?, the heat capacity rises from 0.57 to 3,63 MJ/ (m?. K) when
water content increases from 0 to 100%. Furthermore, as the density of the samples increases, there
is a proportional increase in heat capacity.

108



RUGC 2024 — Prix René HOUPERT AJCE, vol. 42 (1)
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FIGURE 7 : Flax fibbers heat capacity evolution as a function of water content

A. 2 Silt-flax fibers composite material

In this section, the effect of the water content on the thermal conductivity of the composite silt-flax
fibers were studied for 0%, 1% and 3% of fibers contents. The samples density increases from 17 to
15.6 kN/m? when the fibers content in the raw earth samples increases from 0 to 3%. The increase
of the thermal conductivity as a function of water content was observed, as shown in FIGURE 9. In
the case of silt reinforced with 3% of flax fibers for example, the thermal conductivity increases from
0.6 W/ (m. K) to 1.85 W/ (m. K) when the water content increases from 0 to wsat = 26%. This is
explained by the significant difference between the thermal conductivities of water and of air. In
fact, for water A = 0.62 W/ (m. K) whereas the thermal conductivity of air is A =0.025 W/ (m. K)
(Kallel, 2016).

OSilt + 0% flax fibers
OSilt + 1% flax fibers

Qi 0/ flax fibers A=-1.0394w2 + 2.2778w + 0.6977
OSilt + 3% flax fibers R =0.9907 .
y %%f‘{’é ¢

1.6 q;
1.4
A =-0.6069w>+ 1.9411w + 0.5251

IS

4
2
2

A (W/(m. K))

12 R? = 0.9845
I @% ‘(D +
2 : % :G"é@:é‘b =-0. 7978;;:+;;;:¢:\\ +0.6047
0.4
0.2
0
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
w (%)

FIGURE 8 : Raw earth-flax fibers thermal conductivity evolution as a function of water content

FIGURE 10 shows the evolution of the heat capacity as a function of water content for fibers
contents. Initially, it was anticipated that an increase in fibers content would lead to an
improvement in heat storage capacity with an increase in saturation. However, based on the limited
range of three considered fibers contents, the expected conclusion does not seem to be definitively
supported. In fact, in the case of a 1% fibers content, the heat capacity increases from 1.47 to 3.08
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M]J/ (m3. K) when the water content ranges from 0 to wsat = 20%, whereas, when the fibers content

is 3%, the heat capacity increases from 1.39 to 2.69 MJ/ (m?. K).
3.5

32

: 1.8 (&#‘; (#({)

0.8 OSilty-sand + 3% fibers
OSilty-sand + 1% fibers

¢ (MJ/(m*.K))

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26
w (%)

FIGURE 10 : Raw earth-flax fibers heat capacity evolution as a function of water content
B. Hygric results

B. 1 Flax fibers

In order to evaluate the anisotropy of the capacity of flax fibers to diffuse vapor, the water vapor
permeability of flax fibres was evaluated for different directions (longitudinal, transversal and
random) and densities (100, 200, 300, 400 and 700 kg/ m?3). The results showed in FIGURE 11 reveal
that as the density of fibers increases, the water vapor permeability decreases. In the case of
longitudinal fibers (aligned with the direction of vapor flow), the permeability ranges from 1.11x10-
10 to 6.4x10-1 kg/ (m. s. Pa) across a density range of 100 to 700 kg/m?3. A more significant reduction
is observed for transverse fibers (perpendicular to the direction of vapor flow), where permeability
decreases from 6.83x10-1! to 3.9x10" kg/ (m. s. Pa). Regarding random fibers, vapor permeability
varies from 1.06x10° to 4.95x10"" kg/ (m. s. Pa) within the same density range. Additionally, the
results underscore the influence of fibers orientation on their ability to allow the passage of water
vapor. Fibers aligned with the vapor flow exhibit higher permeability to water vapor (Hamrouni et
al., 2023).

1.4E-10
O Longitudinal arrangement
1.2E-10 ©ORandom arrangement
O Transversal arrangement
g8 o
= 1E-10 O
[ ©) [®)
% 8E-11 X
& o)
= 6E-11 o o
R
r> O o
B 4E-11 o} 0
2E-11
0
0 100 200 300 400 500 600 700 800

Density (kg/m?)

FIGURE 11 : Flax fibers water vapor permeability evolution as a function of density for different
arrangements
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B. 2 Silt-flax fibers composite material

The water vapor permeability of silt GO reinforced with random flax fibers is determined for
different percentages of fibers and arrangements. FIGURE 12 illustrates the results and show that
the water vapor permeability of raw earth-flax fibers composite materials increases with fibers
content. It increases from 2.73x10-"" to 3.9x10!! kg/ (m. s. Pa) when the fibers content ranges from 1
to 5%. These results can be explained by the decrease of the composite raw earth-flax fibers density
with the increase of added fibers content which makes the composite more breathable regardless

the water vapor.

4.5E-11

4E-11

3.5E-11

8, (kg/(m. s. Pa))

3E-11 @

100 mm

2.5E-11

2E-11
Fibers content (%)

FIGURE 12 : Flax fibers water vapor permeability evolution as a function of density for different
arrangements

IV. CONCLUSION
The results obtained in this study show that:

o The thermal conductivity and the heat capacity of flax fibers alone exhibit a linear
relationship as a function of water content, regardless of sample density,

o The water vapor permeability of flax fibers decreases with increasing of density
regardless of their arrangement (transversal, longitudinal or random). Besides, they highlighted
the effect of the arrangement on the ability of fibers to diffuse the vapor.

. The thermal conductivity of the composite increases with the increase of the water
content whatever the percentage of added fibers,

o The effect of flax fibers on the heat capacity of the raw earth-flax fibers is no significant,
. The addition of random flax fibers to the raw earth material improves the ability of the

material to diffuse the water vapor. In fact, the water vapor permeability of the composite
material silt-flax fibers increases with the increasing of fibers content,

o The hygrothermal properties of flax fibers are very interesting and allowing a good

hygrothermal comfort,
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e The composite of raw earth and flax fibers exhibits significant hygrothermal behavior due
to its insulating and breathable properties.

e The mechanical behavior of the composite material remains to be studied in the future.
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RESUME Le laitier de haut fourneau, un sous-produit du processus de fabrication de I'acier,
peut étre utilisé comme addition minérale dans les ciments composés. Outre la réduction des
émissions de CO2 dans la construction des ouvrages en béton, 1'utilisation du laitier dans les
matériaux cimentaires peut aussi contribuer a améliorer leurs propriétés de durabilité. Malgré
de nombreuses études sur les propriétés d'hydratation des ciments a base de laitier, certains
aspects, tels que l'influence du taux de substitution en laitier sur la cinétique d'hydratation, sur
et sur les propriétés microstructurales restent encore mal compris. Cette étude est une
contribution a une meilleure compréhension de I'hydratation des ciments au laitier a travers la
mise en ceuvre d'un modele d’hydratation intégrant a la fois cinétique et réactions chimiques.
Les données d'entrée requises sont les parametres de formulation (rapport eau/liant, taux de
substitution du clinker par le laitier) et le type de cure. Le modeéle reproduit bien les évolutions
du degré d’hydratation, les quantités d’hydrates ainsi que des densités seches issues de la
littérature ou mesurées expérimentalement sur des formulations de pates de ciment contenant
respectivement 0%, 30%, 50% et 80% de laitier.

Mots-clefs Ciment a base du laitier de haut fourneau, degré d'hydratation, microstructure,
modele d'hydratation.

I.  INTRODUCTION

In a world moving towards more eco-friendly construction, one of the primary challenges in terms
of ecological sustainability for the coming decades is to design and produce concretes with less
clinker and lower CO: emissions while ensuring enhanced durability. Blast Furnace Slag (BES), a
non-metallic mineral by-product of iron production, is widely used in the cement due to its
advantageous properties. Studies have explored blending Portland cement with BFS to enhance
overall structural performance. Benefits include low heat of hydration (Ben Fraj et al., 2019; Ozbay
et al., 2016), high chloride resistance (Ben Fraj et al., 2012; Touil et al., 2022), improved compressive
strength, and durability (Dhir et al., 1996; Luo et al., 2003).

Knowing that the chemical composition of BFS is closely to that of Ordinary Portland Cement
(OPC), its activation typically requires a basic agent, like alkaline (sodium or calcium), sulfatic
(gypsum), sulfate-calcium, or sulfate-sodium activation (Cheng et al., 2005; Hadj-sadok et al., 2011;
Shi-Ping and Grandet, 1989). This study considers calcium activation using Portlandite Ca(OH)2

generated during clinker hydration.

Despite numerous studies on slag-blended cement hydration processes, understanding the
effects of clinker substitution rates by slag on kinetics, mechanisms, and microstructural properties
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remains incomplete. The present study aims at filling this gap by involving hydration model that
takes both kinetic and chemical aspects into account.

Various approaches for predicting hydration kinetics have been developed in the literature,
including analytical and numerical methods. Analytical models, such as those proposed by
(Knudsen, 1984; Merzouki et al., 2013), accurately simulate the kinetics evolutions of low slag
substitutions but underestimate for higher amounts. Numerical models, like those by (Kolani et al.,
2012; Kolani, 2012; Wang, 2021; Wang et al., 2010), use mass and heat balance equations coupled
with thermodynamic calculations (Elakneswaran et al., 2016) but referring to the authors
themselves, it may overestimate hydration degrees for high slag replacements.

Chemical reaction descriptions have been approached stoichiometrically, but some models
lack consideration for hydration evolution over time. Multi-component hydration models, such as
(Jennings and Johnson, 1986), HydratiCA (Bullard, 2007), and CEMHYD3D (Bentz and Bentz, 2000),
use geochemical approaches with different discretization methods. These models are considered as

time consuming.

It is worth noting that this article is a part of my thesis research, which involves developing a
comprehensive model starting by exploring the hydration process, continues with an analysis of
microstructure, and further investigates transport properties like gas permeability and chloride
diffusion. These aspects will be integrated with the chloride fixation isotherm to form a complete
and comprehensive coupled model to understand the initiation of corrosion within a blended
cement, particularly in a tidal bed, while considering different tidal cycles (Reuge et al., 2023).

In this regard, this study aims at achieving a better comprehension of the long-term
characteristics of BFS-blended cement through the development of a hydration model considering
both kinetics and chemical reactions with few input data. Through this objective, the study aims to
contribute valuable insights into the long-term performance of BES-blended cement by integrating
hydration kinetics, chemical reactions, and physical property estimation. Analytical models are
proposed for predicting hydration kinetics, validated and calibrated through experimental results
from Thermal Gravimetric Analysis (TGA). TGA is used to estimate the hydration degree of cement
paste incorporating various slag rates at different ages. A modified version of the stoichiometric
model proposed by (Kolani et al., 2012), allowing to predict the consumed Portlandite content
without the passing through a numerical resolution of a system of equations of mass and heat
balances is used to describe the chemical reactions during the hydration process. The output data
of the model includes hydrated and anhydrous phases and dry densities. The approach is validated
experimentally and based on literature findings of different formulations. The proposed model is
able to predict the properties of any BFS blended formulations even at long-term.

II.  Hydration model

a. Kinetic model:

In the literature (Deboucha et al., 2017; Lang et al., 2019; Stephant et al., 2014), the mean hydration
degree (a) of a slag-blended cement is calculated as a weighted average of clinker and slag
hydration degrees, denoted as f. and fs, respectively, in Equation 1. As already mentioned
previously, a is estimated through the TGA method based on prior research conducted in the
laboratory.
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o=fexae Hsxats Equation 1

For predicting the hydration degrees of clinker and slag, the Avrami exponential-type function
(Avrami, 1941, 1940, 1939) is chosen due to its suitability for describing nucleation and growth
reactions. This model is expressed in Equation 2, where ai represents clinker or slag, ctimaxis the
ultimate hydration degree, Si is a rate constant, and ni is an exponent combining time dependencies.

ai=0oti,maxx[1-exp(-Six(t)*)] (i = c for clinker or s for slag) Equation 2

The ultimate hydration of clinker (acmax) is determined using a relationship proposed by
(Waller, 1999) (Equation 3).

Otc,max =1—exp(—D><(W/C)) Equation 3

In parallel, the evolution of asmax with respect to the substitution rate of clinker by slag is not
clearly established in the literature; hence, a linear evolution is proposed. Once the two ultimate
hydration degrees are determined, the two parameters Si and ni, for both clinker and slag, can be
calibrated and are assumed to vary following a linear regression with respect to the slag content as
demonstrated in (Ali Ahmad et al., 2024) by minimizing squared deviations between predicted and
estimated values of o at different ages from TGA on the various cement paste formulations.

b. Chemical model:

The study utilizes stoichiometric calculations developed by (Kolani et al., 2012; Kolani, 2012) to
describe chemical reactions during the hydration of slag-blended cements. The calculations
consider two categories of hydrates formed during clinker and slag hydration. The concentrations
of hydrated and anhydrous phases are expressed as functions of time, allowing for the
determination of mass and volume of these phases. The study decouples kinetics and chemical
aspects for simplified analytical resolution, different from the coupled approach by Kolani.

M hydrated = XiX M0 Equation 4

Minon-hydrated = (1-0ti)* mio Equation 5
where mi,0 represents the initial mass introduced in the mixture for each component i (clinker or
slag). Depending on the chemical composition of cement and slag, the amounts of hydrated oxides
are calculated using the following equation:

[j]nydrated,i = Mi hydratedX Fii/ M;j Equation 6
where j represents the different oxides in the anhydrous phases. [j]nydrated,i is the molar concentration
(mol/g) of the hydrated oxide j in the initial introduced mass of component mio; Fj; and M; represent
the percentage of the oxide j in the binder i, and the molar mass of j (g/mol), respectively. The
stoichiometric equations are detailed in Kolani’s thesis (Kolani, 2012). For clinker, the hydration
results various hydrates such as calcium silicate hydrates (CSH), Portlandite (CH), Ettringite (AFt),
and Monosulfoaluminate (AFm). The hydration of slag consumes a part of this produced CH,
however this quantity cannot be determined. In this regard, we simplify the estimation of
remaining Portlandite ([CH]c remaining) by assuming it is proportional to the already estimated
Portlandite reported in (Kolani, 2012) and noted as [CH]c, formed (t).

[CH]c, remaining (t) = Ax [CH]c, formed (t) Equation 7
The coefficient of proportionality (A) is determined by comparing available CH levels from TGA
and model predictions (Figure 1), resulting in a found value of A equal to 0.8. A lower A is expected,
indicating that only 20% of Portlandite generated by clinker hydration is assumed to be consumed
by slag hydration. This may be due to the potential underestimation of CH formation during clinker
hydration, which relies solely on the chemical composition of the clinker. The influence of slag is

3
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considered through the substitution rate, but the complex interactions between clinker and slag will

be considered in future studies.

The evolution of slag hydrates, including calcium aluminate silicate hydrates (CASH),
Hydrotalcite (HT), Ettringite (Aft), and Hydrogarnet (AH), is also calculated following the
stoichiometric equations reported in (Kolani, 2012) and depending on many ratio; where (A/S)sc
represents the molar ratio A/S formed by the slag in the presence of clinker. It is estimated by
(Richardson, 1999) by the following relationship:

(A/S)sc = (1/4.732)x[ 1-0.4277*(C/S)s] Equation 8

Based on the findings of (Adenot, 1992) and (Brouwers, 2004) which are adopted by (Kolani et al.,
2012) the following relation is considered: (C/S)s= (H/S)s= 1.14. Knowing that (H/S)sis the water
demand of the CASH of the slag alone. The knowledge of this parameter allows quantifying the
reacted water with the CASH. The quantification of the reacted water with all the hydrates leads to
the identification of the free water quantity available at each time, allowing further prediction of
the porosity. In the case of BFS-blended cement, the water demand of CASH formed by the
hydration of the slag in the presence of the OPC is evaluated by a linear interpolation between the
water demand of CSH.of the OPC and that of CASH;of the BFS.

(H/S)sc(t) = (C/S)sc(t) +1.45%((C/S)sc(t)- (H/S)s(t)) Equation 9
where the (C/S)sc takes into consideration both hydrates, CSH and CASH, as follows:
(C/S)sc(t) = (C/S)ex ke(t)+ (C/S)sxks(t) Equation 10

It is important to clarify that the formation of the CASH requires the presence of a source of
calcium. In the studied formulation, the two sources are the [CH] remaining, and [C]hydrated s. It is worth
noting that (Kolani et al., 2012; Kolani, 2012) considered these two equations related directly to the
remaining quantity of Portlandite and calcium oxide in the slag. However, as the proportions of
Portlandite and calcium in hydrated slag are simply identified with time in this study, k. and ks are
proposed to satisfy the calcium demand of slag hydrates, to consume the necessary calcium, in
proportion to the quantities available in each source as follows:

ke (t) = [[CH] consumed (t)] / [([CH] consumed (t)) + [Clhydrated,s (t)] Equation 11
ks (t) = [Clnydrated;s (t) / ([CH] consumed (t) + [C]hydrated;s (t)) Equation 12
Finally, the mass and volume of the hydrates are calculated by multiplying the molar content
by either the molar mass or the molar volume, respectively, as shown in the following equations:
mh,i (t) = Mn x[h]i (t) Equation 13
Vhi(t) = Vmn x[h]i (t) Equation 14
where h, [h]i, My, and Vmn are the hydrates, the content of this hydrate h in the component i, the
molar mass and the molar volume of the hydrate h respectively. The evolution of the remaining
Portlandite with respect to the solid mass available at time t is also taken into consideration, to be
compared at a later stage to the results of the TGA measurements. In order to estimate it, the
following equation is proposed:
Yom CHremaining (t) = M CHiremaining (t)/ [ (i hydrated (t)+Minon-hydrated (t) -m(rw)i (t))]  Equation 15
where mrw,i represents the mass of the reacted water of each hydrate of the binder i at time t. It can
be calculated from the quantity of the reacted water in moles per mole of hydrate “n(rw)x” in each
binder, which can be identified from the chemical formula of the hydrate. Then the sum of the

reacted water at time t can be given as follow:

116



RUGC 2024 - Prix René HOUPERT AJCE, vol. 42 (1)

> m(rw)i (t) = n(rw)n x [h]i(t) x Mrzo Equation 16
where MHzo is the molar mass of water (18 g/mol).
Concerning the dry density, which represents the mass of solid phases corresponding to a
given volume, it can also be estimated with the model using the following equation:
Qdry (t) = X (mni (t)+ Minon-hydrated (t)) / (Viotal) Equation 17
For the estimation of the capillary porosity, the calculation of the capillary pores volume is
required and given in the following equation:
Veap pores= ) (Vio+ Ventrapped air) - (Vhi (t)+ Vinon-hydrated (t)) Equation 18
where Vio, Vinon-hydrated, and Ventrapped air are the initially introduced volume, the volume of the non-
hydrated phases of the binder i, and the volume of the entrapped air, respectively.
Vio=mio/Qi Equation 19
Vinon-hydrated(t) = 1M i,non-hydrated (t) / Qi Equation 20
Ventrapped air is measured experimentally and is found varying around 3.57% of the initially
introduced volume V w. The capillary porosity can then be written as follow:
Dcap (t) = Veap pores / (V 0+ Ventrapped air) Equation 21
The study provides equations for calculating the mass and volume of hydrates, remaining
Portlandite, dry density, and capillary porosity over time in slag-blended cement. The model's
parameters are derived from experimental data and calibrated to match TGA results.

III.  Experimental procedure and characterization methods

a. Materials

The experimental campaign involves studying slag-based cement pastes with different substitution
rates by mass of clinker (CEM 152.5 N SR5 PM-CP2 HTS cement by Lafarge from Le Teil (France),
with a density of 3.17 g/cm?), by BFS (Produced by Ecocem in Dunkerque, France with a density of
2.9 g/cm?3): 0% (P0), 30% (P30), 50% (P50), and 80% (P80). A constant water-to-binder ratio (W/B) of
0.5 is maintained for all formulations, enabling comparisons with a normalized mortar. The four
cement paste mixtures were cast into 40*40*160 mm? molds according to the standard (NF EN 196-
3, 2017). After casting, plastic films were placed over the molds for 24 hours to reduce water
evaporation. Following the demolding process, the samples were immersed in water to achieve
saturation, hence enhancing the hydration reactions.

b.  Thermogravimetric Analysis

TGA allows both the calibration of kinetic model parameters and the validation through the
quantification of certain phases such as Portlandite; it is conducted on ground powder having a
particle size lower than 0.4 um in a nitrogen atmosphere. The apparatus used is a TG/DSC-1, STARe
Software 9.30, Mettler-Toledo, with a balanced accuracy of 0.1 ug. All the samples are decomposed
during a dynamic heating ramp ranging between 20 and 1025 °C at a rate of 5°C/min. The powder
was not dried prior to TG tests to avoid hydrate instability (Baroghel-Bouny, 2004; Deboucha et al.,
2017; Taylor, 1997).

The decomposition of cement hydrates is observed during TGA by decreased endothermic
peaks on the derivative TGA. The cement hydrate decomposition may be divided into three stages:
e between 25 and 400 °C:
- Removal of the evaporable water (25 to 105°C)
- dehydration reaction of CSH and CASH noted as “Ldh” (105 to 400 °C)
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e between 400 and 600 °C: dehydroxylation of Portlandite, noted as “Ldx”
e between 600 and 800 °C: decarbonation of CaCOs, noted as “Ldc”

Furthermore, the temperature ranges of each phase vary from one author to another, with low
differences depending on the machine used (Bhatty, 1986; Deboucha et al., 2017; Monteagudo et al.,
2014). Based on TG results, a method developed by (Monteagudo et al.,, 2014) and recently
improved by (Deboucha et al., 2017) is used to estimate the mean value of hydration degree. Such
a method is based on a measurement of the chemically bound water of mineral additions blended
into cement paste at time t “Ws(t)” with respect to the ultimate chemically bound water (Ws~) and
mass of equivalent binder (Leq) in the sample as described in Equation 22.

o= (Ws(t)) / (WaexLeq) Equation 22
Ws.- (g) is considered equal to 0.24, as assumed by several authors (Deboucha et al., 2017;
Monteagudo et al., 2014). The mass of equivalent binder Leq (g) is calculated as Equation 23 by
introducing the activity coefficient K = 0.9 for the studied slag according to EN NF 206-1 and NF
P18-305 standards (EN NF 206-1, 2004; NF P18-305, 1996).
Leq= mc+Kxms Equation 23
The calculation methods for mc and ms are given in Equation 24 & Equation 25.
mc= [Msample-msx(fs+W/B) ]/[(1+LOIc)] Equation 24
ms= [Msample-max((1-fs)+W/B)) ]/[(1+LOlIs)] Equation 25
where ms, fs, W/B, and LOI represent: the binder mass (g), the replacement rate of OPC by slag, the
water/binder ratio, and the loss on ignition, respectively. Ws can be calculated as follows:
Ws (t)= Ldnt+Ldx+0.41(Lde-Ldcs)- (mcxLOIcctmsxLOIsc)+md Equation 26
where Ldcs, LOlic, and mad are the relative mass losses during the decarbonation phase (between 600
and 1000°C) of the anhydrous material, the loss on ignition of anhydrous powder mass, and the
device’s drift, which is the mass variation of an empty crucible (g) subjected to a high temperature,
respectively. The constant “0.41” represents the conversion factor, which allows assuming the
bound water is derived from carbonated Portlandite (Deboucha et al., 2017).

The determination of the experimental content of Portlandite at a given period of time t with
respect to the dry mass is also possible. It is given by following the equation, based on TGA:
%Ca(OH)2(t)=(Ldx*Mcaomn2)/(msooccx MH20) Equation 27

c.  Dry density and porosity
The dry density and the water porosity are assessed following the procedure outlined in the French
standard (AFNOR, 2022) and calculated using the formula:
@ = (Msat-Mdry)/(Msat-Mhydro) Equation 28
Qdry = (Mdry)/(Msat-Mhydro) Equation 29
where @, msat, Mdry, Mhydro and Qdry are the porosity, sample saturated mass, the dry mass measured
after drying at 105°C, the hydrostatic mass and the dry density respectively.

IV. Results and discussion

a.  Hydration kinetics
In general, the hydration kinetics of BFS is slower than that of OPC. Figure 1 illustrates the
hydration kinetics for four cement paste formulations (PO, P30, P50, and P80) over 960 days. The
initial dilution effect of slag is evident, with lower hydration degrees at 7 days (0.67, 0.54, 0.53, and
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0.38 for PO, P30, P50, and P80, respectively). Despite increased values between 7 and 360 days (0.91,
0.83, 0.73, and 0.49); the dilution effect persists, as indicated by the stable CH amount.

N Modeled PO I Modeled P30 [ Modeled P50 [ Modeled P80
«—t— Exp PO === Exp P30 === Exp P50 === Exp P80
1
@ 0,9
50,8
<07
=205
-E 0,4
0,3

7 28 56

360 530 960

180
time (days)

Figure 1. Hydration degree based on TGA used to calibrate the model

At 530 days, hydration degrees for slag-blended cement pastes, especially P30, notably increase,
becoming comparable to P0. The hydration degrees at 530 days are 0.87, 0.89, 0.76, and 0.62 for PO,
P30, P50, and P80, respectively. Beyond this point, PO and P30 exhibit similar hydration degrees,
while P50 and P80 remain lower. After 960 days, the hydration degrees for PO, P50, and P80 are
0.92,0.90, 0.73, and 0.53, respectively. The decrease reported for P80 between 530 and 960 days may
be due to measurement uncertainty, though it suggests stabilization. Hydration kinetics reveal that
PO reaches a hydration degree of 0.86 at 90 days, slowly increasing to 0.9 at 180 days before
stabilizing. Slag-blended cement shows a steep increase until 90 days, with a slower rate after 90
days, indicating prolonged hydration up to 960 days. The kinetics shift, highlighting increased slag
hydration over time.

Calibrating parameters, reported in details in (Ali Ahmad et al., 2024), for clinker and slag
hydration kinetics are achieved using experimental results. For clinker, coefficients anc, bne, as;, and
bsc are determined from PO results. The dilution effect is consistent with increased accessibility of
water for clinker hydration with higher BFS content. Parameters n, S, and ctemaxare calibrated using
PO, while coefficients ans, brs, ass, bss, aas, and bas are calibrated from P30, P50, and P80 results. These
coefficients show significant variations with slag content, representing complex physico-chemical

mechanisms.
PR [Deboucha, 2017] P20BFS [Deboucha, 2017]
P30BFS [Deboucha, 2017] P40BFS [Deboucha, 2017]
CEM | [Darquennes, 2013] =@ CEM IlIA [Darquennes, 2013]
et CEM | (0%) [Stephant, 2015] il CEMIIA (14,23%) [Stephant, 2015]
et CEMIIIA (61,41%) [Stephant, 2015] CEMIIIC (80,56%) [Stephant, 2015]
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v
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&
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Figure 2. Model validation based on experimental hydration degrees from literature

In order to validate the hydration kinetic models proposed in this study, a comparison between
experimental data reported from the literature and the predicted ones was made and presented in
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Figure 2. The various tested mixes in terms of W/B ratio, curing type and duration, binder

compositions, and BFS content, are recorded in TABLE 1.
TABLE 1. Parameters used in the literature

Reference W/B Cure time (days) Cure type BFS content (%)
(Stephant et al., 2014) 0.41 and 0.43 1; 3; 7; 28; 180; 360; 730 Water 0; 14.26; 61.41; 80.56
(Darquennes et al., 2013) 0.45 0.5; 2; 5; 21; 42; 215; 420; 1970; 4090 Air 0;42
(Deboucha et al., 2017) 0.35 7;28; 90 Air 0; 20; 30; 40

b. Hydrates content and model’s validation

In the initial phase, the study focuses on the evolution of CH in various cement paste mixes, as
depicted in Figure 3. The measurements based on TGA results, reveal interesting patterns.

— mod. PO s mod. P30 mod. P50  mmmss mod. P80
g X p. PO = exp. P30 == exp. P50 =@ exp. P80

Portlandite CH (%m)
=
o

7 28 56 90 180 360 530 1095
Time (days)

Figure 3. Experimental and modeled CH content used to calibrate (P80) and validate the model (P30 & P50)

For the PO formulation, CH content increases from 23.40% to 30.15% at 7, 56, and 90 days, stabilizing
thereafter. Typically, completely hydrated OPC generates around 20 to 25 wt.% Ca(OH)2. However,
this weight percentage is relative to the binder mass. The introduction of slag results in a drop in
generated Portlandite due to the early-age slag dilution effect, as observed in P30, P50, and P80
formulations (Figure 3). Available Portlandite content increases for all formulations up to around
90 days, aligning with hydration degree evolution. The stabilization of available CH over time
suggests a constant ratio between CH formed by clinker hydration and the remaining ratio after
slag hydration, supporting the proportionality assumption in Equation 7, where the coefficient of
proportionality (A) is calibrated using P80 formulation. It is then validated against P30 and P50
formulations, along with 86 literature results with BFS content ranging from 0 to 80.56%, (Ali
Ahmad et al., 2024). However, it is acknowledged that Equation 7 may not perfectly capture short-
term slag-based cement hydration, as some studies report CH content increasing and then
decreasing at early ages, a trend not precisely described in the model. Despite this, it effectively
reproduces the overall trend of experimentally measured Portlandite evolution, particularly at

long-term intervals.

Additionally, given its ability to calculate the amount of both hydrated and anhydrous phases,
the hydration model can estimate the dry density as described in Equation 17. It is important to
highlight that the accurate prediction of dry densities, as demonstrated in Figure 4, serves as an
additional validation of the calculations of anhydrous phases and hydrates, beyond just Portlandite.
These include hydrates like CASH or Aft, which might pose challenges when it comes to
experimental quantification. Figure 4 highlights that increasing slag content leads to a decrease in
dry density due to higher amounts of anhydrous phases. Such result is expected since they are
consistent with lower hydration degrees previously shown in Figure 1, leading to a higher
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anhydrous phases. The dry density of PO formulation increases significantly until 28 days and then
tends to stabilize while a slower but progressive increase is observed for cement pastes formulated
with slag. This is attributed to the formation of new hydrates able to fill the existent pores, leading
to a decrease in the void ratio and then an enhancement in density, as reported in (Song et al., 2000).

I 0 PO mod. N o P30 mod. © P50 mod. o P80 mod

—4— 0 POexp. ==0—0 P30 exp. =0 P50 exp. === P80 exp.
1,6

1,5
1,4
1,3
1,2
11

360
Figure 4. Comparison between experimental and modeled dry density (model validation)

Dry density (g/cm?)

28

O Time (dayls§O

Finally, concerning the porosity, the prediction of capillary porosity ((Equation 21) is discussed
in relation to hydration, emphasizing the challenge of accurately estimating total porosity due to
the influence of slag on intra-hydrate porosity of CSH and CASH. Contradictory information about
CASH porosity in the literature leads to the consideration of only capillary porosity in this model,
in this regard, deeper investigations taking into account the effect of slag on the intra-hydrates
porosity are being conducted and will be considered during the oral presentation and published in
further works.

V. Conclusion

This study enhances our understanding of BFS-blended cement hydration mechanisms by
developing a comprehensive model that considers both kinetics and chemical reactions. The
proposed approach requires minimal parameters associated with formulation characteristics. The
key findings include the description of hydration kinetics using adapted Avrami's exponential
models, chemical reactions using a modified version of Kolani's stoichiometric model, and
successful calibration based on experimental data from various slag ratios.

The model reproduces essential output data, such as hydration degree evolution, hydrated
phases, and dry densities. Further investigation is needed to understand the impact of different slag
ratios on the porous structure of CSH and CASH. Future studies may explore combining this model
with thermodynamic approaches for a detailed understanding of slag hydration activation and
concrete early age cracking risk quantification.
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Evaluation probabiliste du risque d’inondation dans
les zones urbaines protégées par des digues
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RESUME

Une amélioration du systeme d’évaluation du risque d’inondation peut s’articuler autour de 2
éléments : (i) I'évaluation de la fiabilité des digues en considérant les multiples mécanismes de
rupture potentiels, et (ii) la considération de multiples scénarios de breches dans les digues. Les
mécanismes de défaillance de surverse et d’érosion régressive sont considérés, prenant en compte
la variabilité des propriétés géotechniques, pour plusieurs intensités de crues. La méthode
proposée se base sur des simulations pour aboutir aux courbes de fragilité des digues. Des
simulations hydrauliques reproduisant de multiples scénarios d’inondation et de rupture de
digue permettent par une analyse statistique et probabiliste des parametres d’inondation
(profondeur d’eau et vitesse du flux) de générer une représentation spatialisée et probabilisée de
I’aléa d'inondation. Les cartes d'inondation permettent I'évaluation de la probabilité d’occurrence
de l'inondation et leur combinaison résulte en une représentation probabiliste de 1'aléa
d’inondation ou, pour chaque point de la zone protégée, la distribution probabiliste des
parametres de l'inondation est obtenue. Le risque d’inondation pourra alors €tre évalué en
combinant I’aléa inondation, les enjeux exposés a I'inondation et leur niveau de vulnérabilité.

Mots-clefs Digues, Risque probabiliste d’inondation, Spatialisation, Breches

I. INTRODUCTION

Every year, floods affect social life and the economy all over the world. Some famous floods include
Hurricane Katrina in 2004 (ASCE, 2007), Storm Xynthia in 2010 (Kolen et al., 2013), and the floods
in Southern Alberta in 2013 (Pomeroy et al., 2016), which had terrible consequences for human life
and assets. The International Panel on Climate Change projected increase of sea level rise and more
frequent heavy precipitations throughout the 21t century, which should increase adverse impacts
as seen in major floods. To which Field et al. (2014) added that if levee structures are to be a reliable,
they can only be effective if they are regularly operated and maintained. In fact, a breach in a levee
system may cause more damage due to the flood wave than a gradual rise in water. The
International Levee Handbook from CIRIA et al. (2013) identified and explain each step of the
process to flood risk assessment. Its main steps are event probability estimation, inundation
modeling, analysis of levee system failure, exposure and vulnerability estimation, estimation of
level of risk, risk attribution, and assessment of remaining gaps in knowledge. We focus on levee
failure and probabilistic flood hazard assessment. Levee system failure is defined as the inability to
achieve a defined performance threshold (Allsop et al., 2007, Simm et al., 2012). According to CIRIA
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et al. (2013), there are 3 types of levee failure mechanisms: external erosion, internal erosions, and
slope instability. Levee performance can be conducted through quantitative methods using expert
judgment, index based methods, mathematical models based on physical, or empirical equations.
Those methods are usually an adaptation or a direct usage of methods developed for dams (e.g.
Foster et al., 2000, ICOLD, 2017). We focus on urban fluvial levee structures subject to overflowing
and backward erosion as the main failure mechanisms (Mainguenaud et al., 2023).

Studies based on the Netherland’s flood risk assessment integrated approach (Van Alphen., 2015)
assess flooding while considering potential levee failures. However, their study considers one
failure mechanism at a time for one flood event. On the other hand, Maranzoni et al., 2022 consider
the probabilistic flood hazard for multiple levee breaches during a single flood event. Maranzoni
et al., 2023 provide a review of flood hazard assessment methods dividing them into heuristic,
conceptual, and empirical approaches, while flood maps can be either deterministic or probabilistic.
To be able to combine both flood hazard and levee failure, we chose a probabilistic approach to
flood hazard.

We propose a method to assess levee failure probabilities resulting in a fragility curve for each
failure mechanism. Then, assess probabilistic flood hazard considering levee failures for several
failure mechanisms and several flood events. The flood probability is combined with levee failure
probabilities to provide a flood exceedance probability for every scenario. This study enables the
identification of the levee most vulnerable locations.

II. METHODS

A. Levee failure probability assessment for overflowing mechanism

By overflowing failure, is meant the external erosion of the levee crest due to water level until a
breach occurs. In contrast to overtopping, where the water flow is perpendicular to the levee
structure, overflowing does not consider erosion due to waves. Overflowing is a time dependent
mechanism that Visser et al., 1995 describe overflowing in 3 phases: the beginning of the erosion
due to overflow, the progression of the erosion, and the collapse of the structure. We chose to
consider that failure by overflowing is equivalent to the beginning of a severe erosion of the
hydraulic structure for hydraulic peak conditions (i.e. the end of the progression phase). Estimation
of overflowing probability based on expert judgement required a group of specialist engineers
including at least one specialized in risk analysis. In addition to this condition, each expert in the
panel must have knowledge of the geotechnical or hydraulic fields. Each expert independently
provided an expert judgement of the probability of failure considering the water level, the soil type,
the geometry, the mechanical parameters, and the overflow duration of the levee segment. They
estimated the failure probability due to overflow on a qualitative scale from “not probable” to
“almost certain probability” (7 grades). Then, a group discussion followed, where
misunderstanding of questions and biases were addressed, and the experts selected together in a
consensual way the final qualitative scale of failure. Finally, we transposed the qualitative
assessment to a quantitative scale using the approach defined by Peyras et al., 2010.

B. Levee failure probability assessment for internal erosion mechanism
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Among the different mechanisms of internal erosion (e.g. backward erosion, concentrated leak
erosion, contact erosion, suffusion), backward erosion is commonly used as the design criteria for
levees (CIRIA et al., 2013). Due to the lack of model for the progression of backward erosion, we
consider backward erosion initiation criterion as backward erosion failure. The resulting
probability of failure corresponds to the probability of erosion initiation, which is a safe
approximation, as erosion does not always lead to failure such as when the process is interrupted.
To assess backward erosion, we compare local hydraulic gradients (obtained from a finite element
model) with the critical gradient of Terzaghi (Terzaghi, 1943). We evaluate the probability of failure
as the probability that the critical gradient is less than the hydraulic gradient obtained by the
numerical seepage analysis model. Initiation of backward erosion occurs at the foot of the levee,
therefore we select the maximum hydraulic gradients considered to assess backward erosion failure
in this area. The evaluation of hydraulic gradients is a source of uncertainty related to the type of
hydraulic modeling (e.g. steady state or transient model), numerical aspects (e.g. mesh size,
location of hydraulic gradients), and soil parameters for the geotechnical model (e.g. porosity,
specific gravity). We consider geotechnical uncertainty by modelling the critical gradient as a
random variable normally distributed and defined the distribution parameters from expert
judgement and literature (Mainguenaud et al., 2023).

C. Levee breaching model

We used the parametric breach model with Froehlich, 1995 empirical equations to estimate breach
final width, slopes, and time of breach opening. We did not consider simultaneous or successive
breach failures within a scenario as we assumed that when a breach occurs, it liberates some of the
pressure forces on the structure and should be less likely to breach on nearby downstream
segments. However, the consideration of multiple breach is relevant for long levees of several kms
(Maranzoni et al., 2022).

D. Probabilistic assessment of flood hazard for multiple flood event and breach scenarios

Probabilistic flood hazard is assessed by a cumulative flood exceedance probability curve for every
location of the flooded area. First, we compute the probability of the scenario conditional on the
flood (Pscenario 1 flood) : the levee failure probability (Pbreach, extracted from fragility curves) weighted
by the number of levee segments where the breach can be located and by the number of failure
mechanisms considered. For every flood of return period (T in years), the sum of the probabilities
of the scenarios conditional on the flood is equal to 1. Then, we compute the scenario probability
(Pscenario) as Equation 1.

Pscenario: Pﬂood . Pscenariolﬂood (1)

For every flood scenario, we have a probability of occurrence associated with the maximum depth
or velocity map. We cumulate flood exceedance probabilities for each flood parameter (depth,
velocity) to obtain this cumulative flood exceedance probability curve.

III. CASE STUDY : ETOBICOKE CREEK

A. Location and hydrology
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The Etobicoke Creek watersheds and the study area located in Meadowland Park in Brampton,
Ontario, Canada. Toronto Region Conservation Area, 2023 identified the study area as one of the
flood vulnerable clusters. Water Office historical database (Government of Canada, 2023) provides
water levels and flow values. The hydraulic station 02HC017 is located in our study area provided
the data for the flood frequency analysis which determined peak flow values, ranging from 85 to
530 m3.st. We simulated flood events associated with return periods 100, 200, 350, 500, 750, and
1 000-yr. The levee is located approximately 80 m away from the river stream steep vegetated
banks, creating a flood mitigation floodplain.

B. Geotechnical data for the levee

The levee is approximately 60-year old with a homogeneous silty embankment (Terraprobe, 2023),
2 m high throughout the 500 m of length. The levee slopes are fairly consistent throughout the levee
length and consist of 3:1(horizontal:vertical) for the water side, 2:1 for the protected area side of the
levee (Figure 1) and covered in grass. Topography and geometry of the levee were the decisive
factors for the levee segmentation (5 segments in total in Figure 2). We assumed a constant failure
probability through each levee segment.
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FIGURE 1. Etobicoke Creek levee cross-section (located on segment 3, see Figure 2)

FIGURE 2. Etobicoke Creek levee segments numbered 1 to 5 ; in blue Etobicoke Creek flowing
southward ; in green the hydraulic model cross-sections
To assess levee failure probabilities, we used soil parameters based on a geotechnical assessment

(Terraprobe, 2023) performed by Terraprobe for the Toronto and Region Conservation Authority
(TRCA). The geotechnical assessment indicated a globally homogeneous, slightly plastic, sand and
silty soil (gravel 10%, sand 41%, silt 31%, clay 18% as per MIT soil classification), 11% water content,

127



RUGC 2024 - Prix René HOUPERT AJCE, vol. 42 (1)

10% m.s ™! levee permeability, 10¢ m.s- foundation permeability. The earth fill estimated cohesion
is 15 kPa and the angle of internal friction to 28°. To compute a critical gradient, we used values
based on expert judgment and technical literature: porosity n € [0.3; 0.45] (Hough, 1969), the solid
particle density vs € [2,600; 2,800] kg.m3, and water density yw=1,000 kg.m=3. The computed critical
gradient follows a normal distribution N(1.06 ; 0.27), taking into account the range of values found
in literature. Therefore, the levee model is a homogeneous soil of permeability 10 m.s™, only the
shape of the levee changes depending on the levee segment considered.

C. Hydraulic data for the levee and breaching model

The seepage analysis was performed with a numerical model based on the finite elements method
to model hydraulic gradients for the backward erosion failure probability. We assumed steady-
state flow conditions, as prolonged exposure to the maximum water level creates conditions for the
worst case effects on the levee. The levee was designed to withstand a 100-year flood return period.
The HEC-RAS software has 2 breaching mechanism options: (i) piping or (ii) overtopping
(Hydrologic Engineering Center, 2023). The piping breach option (i) opens from the bottom of the
levee, and the erosion will begin on the protected side of the levee because of seepage flow carrying
soil particles. As the pipe grows larger, material will detach and fall into the moving water slowly
resulting in an open breach. The overtopping breach erosion option (ii) starts on the downstream
side of the levee, and was deemed satisfying to model the overflow failure mechanism. We consider
the piping option to model backward erosion and the overtopping option to model overflow.

E. Flood propagation model and scenario probabilities

For the case study, we use a High Resolution Digital Elevation Model derived from LiDAR data
and satellite imagery provides a Digital Terrain Model (DITM) of 1 m spatial resolution. The
corresponding survey “York 2019” is sourced from National Resource Canada. We use HEC-RAS's
1D/2D model to compute the river water surface for a subcritical flow regime in the 1D area, and
Shallow Water Equations (SWE) to propagate the water in the 2D area based on theoretical
triangular hydrographs. Therefore, we assumed incompressible flow and negligible vertical
velocity. For each simulation, we stored a map of the highest depth and velocity values reached
during the flood event. Every flood scenario is associated with a flood scenario exceedance
probability conditional on a flood. The cumulative flood exceedance probability curve is computed
as described in section ILD.

IV. RESULTS

A. Levee fragility curves

We plotted overflowing and backward erosion fragility curves versus flood return periods
(associated with peak water levels) in Figures 3 and 4. There is a fragility curve for every levee
segment. We observed an increase of backward erosion failure probabilities after the 350-year
return period and only segment 3 (BXS3) shows a steep increase of backward erosion failure
probability. On the other hand, overflow probabilities showed a steep increase from the beginning,
especially for the middle segments 2, 3, and 4.
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FIGURE 3. Backward erosion fragility curves for FIGURE 4.  Overflow fragility curves for Etobicoke
Etobicoke Creek Creek

In this case study, the levee has a high reliability and is not likely to fail. However, this method
shows which critical failure mechanism to focus on and which levee segment to pay attention.

B. Probabilistic flood hazard

We compute cumulative flood exceedance probability for depth and velocity. To present the result,
we chose 5 locations (Figure 5): point a located in the residential neighborhood, points b and ¢
behind the levee respectively at segment 3 and 4, point d is located on the parking lot, and point e
on the main road downstream of the levee.

FIGURE 5. Locations to present the results point a (residential neighborhood), points b&c (behind the levee), point d
(parking), and point e (road)

Cumulative flood exceedance probabilities shown in Figure 6 for which each graph take into

consideration every breaching scenario (no breach and breaching of every levee segment by

overtopping and piping), and every flood (return periods range from 100-year to 1,000-yr).
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FIGURE 6. Cumulative flood exceedance probabilities for depth and velocity for point a (residential
neighborhood), points b&c (behind the levee), point d (parking), and point e (road).
With the aggregated results obtained for backward erosion and overflow failure mechanism, we
are able to distinguish various levels of flood hazard in a protected area. For this case study, the
level of depth hazard from highest to lowest is locations ¢, b, d, a, and e (Figure 6, depth graph).
The level of velocity hazard depends on the velocity value but in general, ranks from highest to
lowest in the following order: location ¢, b, e, a, and d (Figure 6, velocity graph).

V. DISCUSSIONS

A. Limitation of fragility curve assessments

The assessment of backward erosion failure probabilities proposed has some limitations associated
with the use of the critical gradient of Terzaghi defined for cohesionless soils in steady-state
conditions. For cohesionless soils, another approach to compute a critical hydraulic gradient was
proposed by Indraratua and Radampola (2002). An alternative approach could be to compute the
hydraulic shear stress and compare it with a critical hydraulic shear stress value measured from a
Jet Erosion Test (JET). If no JET data is available, Regazzoni and Marot (2011) also proposed an
estimation of the erosion index based physical parameters proposed by Wan and Fell (2004).
Internal erosion is a time dependent mechanism, however the current model does not account for
this. Using an energy approach such as the one proposed by Marot et al. (2011) based on an erosion
resistance index could be a suitable approach to assess backward erosion failure probabilities as
this index is determined from the whole evolution of the process and not just its initiation.
Contributing factors to backward erosion initiation such as animal burrows, vegetation roots, pipes,

or other structures going through the levee are not accounted for either, which could balance our
previous statement as such actors may increase backward erosion failure probabilities. Additional
work to include contributing factors to backward erosion would improve the fragility curve
accuracy. The overflowing assessment method is highly dependent on water levels and overflow
duration applied to the levee. Moreover, expert judgement is prone to over- and underestimation
of failure probabilities as shown in Hathout et al., 2019, which may explain why the overflowing
fragility curve has the steepest increase in this case study.
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B. Influence of the distance to the levee on depth and velocity

In general, the higher the water depth, the closer to a breach we are located. However, for the
present case study, it seems there is no correlation between depth and distance to the levee. Instead,
it shows that topography has a big impact on depth. On the other hand, velocity values lower the
further we go from the breach location. In our case study, there is one exception: location e (road)
is obstacle free due to straight and flat terrain conditions offered by the asphalt road. With few
obstacles to slow water propagation, location e shows similar probabilities to location b (close to
the levee). Cumulative probabilities provide maximum depth values, and velocity evolution curve
which help choosing appropriate mitigation measures based on which level of hazard one is willing
to accept. For example on Figure 6, the water depth of location a (the residential area) does not
exceed 2.4 m. Considering depth and velocity probabilities is necessary as both point to different
protected areas to focus on. In particular, velocity probabilities should be considered near levee
breaches because the values are high.

VI. CONCLUSIONS

A flood risk assessment accuracy relies on each of its component. To improve flood risk
assessments, we propose a method to improve flood hazard by considering levee failures. Our
approach consists in multiple levee breaching scenarios for various flood intensities. We conduct a
levee reliability study for homogeneous levee segments for backward erosion and overflow failure
mechanisms, then propagate the flood in the river and through the levee breach, statistically
analyzing depth and velocity flood parameters located in the protected area. We propose a new
approach to probabilistic flood hazard mapping for flood hazard assessments by developping a
probabilistic assessment method of levee failure probabilities able to integrate multiple failure
mechanisms. The selection of failure mechanisms (backward erosion, overflowing) must be tailored
to the levee studied. We propose a method with an accuracy level meant for city scale and present
a case study on Etobicoke Creek, located in the Greater Toronto Area, Canada. The levee shows a
high reliability (withstand a 100-yr return period). This method provides information on which
critical failure mechanism to focus on for the flood hazard assessment and the maintenance of the
levee. Making use of established fragility curves from the levee reliability study, we developed a
probabilistic flood hazard assessment method considering various levee failure mechanisms
triggered by different flood intensities. The flood propagation in the river and through the levee
breach provides flood depth and velocity maps to analyse. We propose a new approach to
probabilistic flood hazard mapping, providing cumulative probabilities of every flood and levee
breaching scenario. This case study showcases the method ability to identify of the most hazardous
location with a probabilistic flood exceedance curve. Moreover, once the hydraulic model is defined
properly and run, the next flood propagation simulations will need a shorter running time due to
locally saved terrain and other input data. For large scale areas, the post-processing of flood hazard
maps would be more efficient if it was integrated in a software but as a first approach, coding is
sufficient.

We proposed a methodological framework for systematic levee failure integration to flood hazard
studies. Levee failure impact on flood hazard highlights the importance of pursuing regular levee
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maintenance and include levee reliability into flood assessment routine. This probabilistic flood
hazard can then be used as an input to a flood risk assessment.
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RESUME Dans le but de limiter I'impact environnemental des constructions, des sous-produits
d’autres industries peuvent étre incorporés au béton. En particulier, les déchets coquilliers de
I'aquaculture peuvent étre utilisés en remplacement des granulats. Les recherches menées
jusqu’a présent ont montré que ces nouveaux bétons peuvent atteindre des propriétés
mécaniques suffisantes pour étre porteurs mais leurs propriétés élastiques et thermiques ont été
peu étudiées et peu modélisées. Cette étude vise a mieux comprendre le comportement
mécanique et thermique des bétons de co-produits coquilliers afin de tendre vers une
optimisation des formulations. Pour cela, des bétons ayant un taux de substitution volumique
de 50 % des gravillons par des coquilles d’huitres concassées ont été formulés et étudiés. Dans
le but d’expliquer leurs comportements, une campagne expérimentale a ét€ menée pour obtenir
les parametres d’élasticité et de thermiques des granulats et des coquilles d’huitres. Puis une
homogénéisation a été faite par la méthode de Mori-Tanaka. Les résultats montrent que le
comportement élastique des bétons est principalement dicté par la phase poreuse des coquilles
et que le comportement thermique est meilleur a cause d"une plus faible conductivité thermique
des coquilles.

Mots-clefs Co-produits coquilliers, Conductivité thermique, Eco-matériaux, Homogénéisation,
Nano-indentation

I. INTRODUCTION

Dans le monde, 5,1 millions de tonnes d’huitres sont produites chaque année dont 80 000 tonnes en
France (Agreste, 2021). Une fois consommées, les coquilles constituent des déchets calcaires qu’il
est possible de valoriser dans les bétons. Les premiers résultats montrent que 1'utilisation de ces co-
produits en granulats dans les bétons conduit a de bonnes propriétés mécaniques (Eo et Yi, 2015),
suffisantes pour formuler un béton porteur jusqu’a 50 % de taux de substitution volumique. De
plus, les coquilles sont constituées d'un assemblage de couches denses et poreuses superposées les
unes aux autres, les phases poreuses représentant environ 30 % du volume total des coquilles
(Martin--Cavaillé et al., 2022). Cette porosité additionnelle pourrait mener a de meilleures
propriétés isolantes. Cependant, les recherches réalisées se concentrent souvent sur la résistance
mécanique des bétons, leur comportement mécanique et hygrothermique ayant été peu étudié (Mo
et al., 2018). L’objectif de cette étude est de comprendre le comportement mécanique et thermique
des bétons de co-produits coquilliers afin de tendre vers une optimisation des formulations. Les

1
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propriétés élastiques et thermiques intrinseques des coquilles et des granulats naturels ont d’abord
été mesurées. Puis, des bétons ayant un taux de substitution volumique de 50 % des gravillons par
des coquilles d’huitres ont été formulés. Enfin, une homogénéisation a été effectuée grace a la
méthode de Mori-Tanaka. La Fig.1 présente le schéma de principe de I'étude.

Propriétés intrinséques des granulats et des coquilles

Etude des propriétés élastiques et thermiques des bétons
Vpiste/Viotal_granulats

Homogénéisation
élastique et thermique

il |

BI_Ovol

Optimisation des
formulations

Veoquilles/ Viotal_granulats

F T
0% 50 %

FIGURE1. Schéma de principe de I’étude réalisée

II. MATERIAUX ET METHODES

A. Matériaux bruts

Les matériaux bruts utilisés dans cette étude sont du ciment CEM I 52,5N, du sable silico-calcaire,
des granulats naturels roulés silico-calcaires (GN) et des coquilles d’huitres concassées (GH). Les
propriétés physiques des granulats sont présentées dans le tableau 1. Les coquilles (Fig. 2-a) ont
une forme particuliére en forme d’ellipse aplatie par rapport aux granulats GN (Fig. 2-b). Afin de
mieux connaitre la granulométrie des GN et GH, trois mesures ont été effectuées: 1'une par
tamisage classique (NF 933-1), la deuxieme selon la RILEM TC 236-BBM (Amziane et al. 2017) et la
troisieme par mesure au pied a coulisse des trois dimensions caractéristiques des GH. Les résultats
présentés en Fig. 2-c montrent tout d’abord qu’en utilisant la méthode de tamisage classique, les
granulats GN et GH ont apparemment la méme granulométrie 4/10 mm. Cependant, 1'étude au
pied a coulisse a mis en avant les trois dimensions caractéristiques de GH : une longueur d’environ
10.5 mm, une largeur d’environ 9 mm et une épaisseur d’environ 2 mm. Le diametre équivalent a
I'aire (EAD) est bien inclus entre la largeur et la longueur.

——— GN (Tamisage)
~——— GH (Tamisage)
GH (Longueur_3D)
— = = GH (Largeur_3D)
--------- GH (Epaisseur_3D) ;
| ——GH (EAD_Essai Rilem) /'

1 10
Dimension (mm)

FIGURE 2. Présentation des granulats utilisés. a/ Coquilles d’huitres concassées (GH), b/ Granulats
classiques (GN), ¢/ Etude granulométrique comparative de GH et GN
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TABLEAU 1. Propriétés physiques des granulats de référence GN et des coquilles GH

Granulométrie | Masse volumique | Masse volumique Coefficient
(mm) en vrac (kg/m3) absolue (kg/m3) d’absorption (%)
Norme NF EN 933-1 NF EN 1097-3 NF EN 1097-6 NF EN 1097-6
Sable 0/2 1464 2625 1,79
GN 4/10 1531 2677 2,85
GH 4/10 809 2512 6,20

B. Formulations des bétons

Un premier béton utilisant 50 % de GH a la place des GN (noté BI_50) ainsi qu'un béton équivalent
sans coquilles (noté BI_0Oeq) ont été formulés avec une résistance mécanique visée de 33 MPa a 28
jours et un affaissement visé de 11 cm. Ceci a conduit a augmenter le ratio Volume de pate/Volume
de granulats (Vpate/Vgra) dans BI_50 par rapport a la référence BI_Oeq. Ainsi, pour pouvoir distinguer
l'effet des coquilles et 1'effet de 1'ajout de pate de ciment, une référence volumique BI_Ovol dans
laquelle le ratio Vpate/Vgra est gardé constant a été formulée. Les bétons BI_50 et BI_Ovol partagent
donc le méme mortier noté MI_vol. Dans toutes les formulations, I'impact de I’absorption d’eau par
les granulats GN, GH et par le sable ont été compensés. Les formulations ainsi que les propriétés a
I’état frais des bétons sont présentées en tableau 2. La compacité de 1'arrangement granulaire des
bétons prenant en compte uniquement les granulats GR, GH et le sable et mesurée selon la méthode
LCPC 61 y est également présentée. Des éprouvettes J11x22 cm et 7x7x28 cm ont été fabriquées,

démoulées a 3 jours et conservées en conditions endogenes.

TABLEAU 2. Formulations des bétons

Formulation (kg/ms3) BI_0eq | BI_Ovol | BI_50
Ciment CEM 1 350 366 366
Granulats de référence (GN) 1013 988 494
Granulats d’huitre (GH) 0 0 464
Sable 718 701 701
Eau_efficace Eest 209 218 218
Eest/C 0,6 0,6 0,6
Vpate / Vgranulats(GN+GH) 0,92 0,98 0,98
Affaissement (cm) 11,3 16,50 11,1
Air occlus (%) 272 1,5 4,5
Compacité de I'arrangement granulaire (%) 65 65 76

A I'état frais, BI_Oeq et BI_50 ont bien un affaissement similaire autour de 11 cm, ce qui correspond
au cahier des charges. En revanche BI_0vol a un affaissement beaucoup plus élevé : ainsi la présence
de coquilles d’huitres tend a diminuer l’affaissement des formulations de béton. Cela peut
s’expliquer par un effet combiné de la forme des granulats et par une augmentation de la friction
dti al’état de surface des GH (Mo et al., 2018). De plus, la quantité d’air occlus augmente dans BI_50
ainsi que la compacité de I’arrangement granulaire (ce qui signifie que I’arrangement granulaire est
moins compact). Cette augmentation du pourcentage d’air occlus peut s’expliquer en partie par
cette augmentation de compacité mais aussi par un potentiel effet entraineur d’air des coquilles.
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C. Méthodes de mesures des propriétés intrinséques des granulats de référence et des coquilles

Afin d’expliquer les propriétés des bétons observées, les propriétés intrinseques élastiques et
thermiques des granulats et des coquilles ont été mesurées.

Nano-indentation. Le module d"Young des granulats GN et GH a été mesuré a 1'aide d'un nano-
indenteur Antoon Paar muni d'une pointe Berkovitch. Les granulats ont été polis puis 50 points de
mesure ont été pris dans la phase poreuse des GH, la phase dense des GH et dans les GN. Pour
chaque point, la pointe a été enfoncée d’environ 1 um avec un effort de 10 a 20mN.

Mesure de conductivité thermique sur granulats. Une mesure de conductivité thermique
apparente des GN et GH a été effectuée dans un Fluxmetre Lambda HFM 446. Le dispositif
expérimental est présenté en Fig. 3. Les granulats sont placés en vrac dans un moule en polystyrene
(14x14x5 cm). Deux mesures sont effectuées : une sur granulats secs et I’autre pour une teneur en
eau de 2,5% (mesurée par une balance dessicatrice Proviteq MB25 avant et apres 1'essai) afin de
quantifier I'impact de la teneur en eau sur la conductivité thermique des granulats.

FIGURE 3. Dispositif de mesure de la conductivité thermique des granulats en vrac.
a/ Mise en place des granulats dans le moule, b/ Fluxmétre Lambda HFM 446

Deux méthodes d’homogénéisation ont été utilisées pour remonter a la conductivité thermique
intrinseque des granulats A, a partir de la conductivité thermique mesurée en vrac Ay, en
prenant en compte la conductivité thermique de I'air A;; . 1a fraction volumique de granulats fg,, et
d’air f,;,. La premiere méthode (équation (1)) utilise la moyenne des bornes d’Hashin-Shtrikman
(HS) (Hashin and Shtrikman, 1963). La deuxieme méthode (équation (2)) utilise un modele auto-
cohérent (AC) qui convient a I'étude des granulats désordonnés (Mercier and Molinari, 2009). Dans
les deux cas, les granulats sont assimilés a des spheres isotropes dans un milieu continu isotrope.
Lorsque les granulats ne sont pas a I'état sec, la conductivité thermique du granulat incluant I'effet
de I’eau absorbée est calculée en supposant qu’il n'y a pas d’eau entre les granulats.

AHS = Aing+Asup 1 =2 3 fairdigra(Aair—2Agra) A=A + 3fgratair(Agra—Aair) (1)
vrac 2 T Tsup gra 3Agra+fgra(aair_)~gra) »inf ar 3/1air+fair(/1gra_/1air)
6
AC _— —
Aorac = Agra 1+ 1-0 . Aair -1 |’ 0=1- ]iqra (2)
_+(__1) 1
3 " gra

D. Méthodes de caractérisation des bétons

Propriétés mécaniques. La résistance en compression, le module d’Young et le coefficient de
Poisson des bétons ont été obtenus par compression de trois éprouvettes &11x22 cm a I'aide d'une
cage extensométrique (avec des extensometres verticaux et horizontaux) et d'une MTS 500 kN (NF-
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EN-12390-3 et NF-EN-12390-13). Leur résistance en traction a été obtenue par essai de flexion 3
points sur trois éprouvettes 7x7x28 cm a I’aide d"une Instron 50 kN. Les essais ont été réalisés apres
7,28, 90 et 180 jours de cure endogene.

Propriétés thermiques. Les conductivités thermiques des bétons ont été mesurées a 'aide d'un
Lambda HFM 436 par méthode fluxmétrique sur des éprouvettes 30x30x7 cm. Les essais ont été
réalisés apres 6 mois de cure endogene dans deux conditions : apres un stockage a 20 °C/50%HR et
apres séchage jusqu’a masse constante.

E. Homogénéisation du comportement mécanique et thermique des bétons
Les parameétres intrinséques mesurés sur granulats ont été utilisés comme parametres d’entrée
pour modéliser le comportement élastique et thermique des bétons formulés a 1'aide du schéma
d’homogénéisation de Mori-Tanaka (Mori and Tanaka, 1973) qui convient a I'étude des matériaux
composites dont I'une des phases peut étre clairement identifiée comme la matrice (Mercier and
Molinari, 2009). Dans ce modeéle, la matrice (le mortier) et les inclusions (les granulats GH et GN)
sont considérés comme isotropes. Les GN sont considérés sphériques et les GH sont considérés
sphériques dans un premier temps puis ayant une forme de palets ayant tous la méme orientation.
La prise en compte de cette forme intervient a travers les tenseurs d’Eshelby Sf et de dépolarisation
dépolarisation S; qui ne dépendent que de la forme de l'inclusion et des propriétés de la matrice
(Mura, 1987) (Huang et al., 2022).
Homogénéisation des propriétés élastiques. Le tenseur de rigidité Cj,, homogénéisé d'un
matériau avec une matrice (de tenseur de rigidité C,, et fraction volumique f,,) et des inclusions i
(de tenseur de rigidité C; et fraction volumique f;) est calculé selon les équations (3) et (4).
Chom = Cy + Z?l:lfi(ci —Cy) ‘A?/IT (3)
AT =1+ P (G — Gl i [fin T+ 2 fill + P (G = )] 7 avec P = SF:Cy 4

Homogénéisation des propriétés thermiques. De méme, le tenseur de conductivité thermique Ay,

d’un matériau contenant une matrice (de conductivité thermique A, = A, et fraction volumique

fu = f) et des inclusions i (de conductivité thermique A; et fraction volumique f;) est calculé selon
les équations (5) et (6).

Anom = Lico fiki A" (5)

AT =T+ P = 2] Qo fi [T+ Pi: (4 —2)] ™)™ avec P, = S 7\M_1 (4)

ITI. PROPRIETES INTRINSEQUES DES GRANULATS ET DES COQUILLES

A. Propriétés élastiques mesurées par nano-indentation

Les résultats de nano-indentation sont présentés en Fig. 4-a : ils montrent que le module d"Young
de GH dépend fortement de la phase testée : le module d"Young de la phase dense est en moyenne
de 45 GPa contre 15 GPa dans la phase poreuse. Ceci s’explique par la plus faible quantité de
matiere présente dans la phase poreuse car les deux phases sont constituées du méme matériau. En
revanche, le module d’Young des granulats a été mesuré aux alentours de 55 GPa soit plus élevé
que la phase dense des coquilles. Les résultats présentent tout de méme une grande variabilité.
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B. Conductivité thermique

La Fig. 4-b présente les résultats de conductivité thermique intrinseque des granulats apres
identification par le schéma d’Hashin-Shtrikman (HS) et le schéma auto-cohérent (AC) en fonction
de la teneur en eau des granulats. Les résultats montrent que les coquilles GH ont une conductivité
thermique 30% plus faible que celle des granulats. Les résultats montrent également une grande
importance de la teneur en eau car une variation de la teneur en eau de 2,5 % meéne a des variations
de conductivité thermique de 37 % a 43 % sur les conductivités thermiques des granulats. Les deux
schémas d’homogénéisation conduisent a des écarts dans I'estimation de la conductivité thermique
des granulats pouvant aller jusqu'a 45%. Le schéma AC conduit a estimer de plus faibles
conductivités thermiques des granulats par rapport au schéma HS. Le choix du schéma le plus
adapté sera fait grace aux résultats d’homogénéisation.

=]
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FIGURE 4. Propriétés intrinséques des GN et GH. a/ Module d’Young obtenus par nano-indentation,
b/ Conductivité thermique identifiée par la méthode d’Hashin Strikman (HS) et Autocohérente (AC)

IV. ETUDE EXPERIMENTALE DU COMPORTEMENT DES BETONS DE COQUILLES

A. Propriétés mécaniques

L’évolution des propriétés mécaniques des bétons est présentée en Fig. 5. La présence de 50 % de
coquilles fait diminuer la résistance en compression de BI_Ovol de 9 % pour un ratio Vpate/Vgra fixé.
BI_50 semble suivre la méme évolution que BI_Ovol et BI_Oeq : il n'y a donc pas d’effet retard dii a
la présence de coquilles. La résistance en traction par flexion est similaire entre BI_(Oeq et BI_Ovol
mais diminue entre 6 % et 20 % dans BI_50 par rapport a BI_Ovol. Les écarts-types de mesure sont
d’environ 10 %, donc ces résultats sont a relativiser. La présence de coquilles fait diminuer le
coefficient de Poisson entre 4 % a 20 %. La diminution des résistances mécaniques peut étre due a
la différence entre les résistances des GN et des GH ou a une plus faible cohésion entre les coquilles
et la matrice cimentaire. Les observations de (Bourdot et al., 2021) semblaient montrer une bonne
cohésion apparente entre la matrice et les coquilles mais les propriétés d’interface peuvent
diminuer. Pour le module d"Young, BI_Oeq et BI_Ovol ont des modules similaires alors que celui de
BI_50 a diminué de 35 %. Cette diminution est cohérente avec les résultats obtenus montrant que
les GH ont un plus faible module d"Young que les GN. Cependant d’autres facteurs pourraient
également intervenir comme le fait que les GH aient une forme différente des GN et que celles-ci
peuvent s’arranger différemment dans les bétons. Une modélisation est nécessaire pour réussir a
distinguer ces différentes hypotheses.
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B. Thermique

Le tableau 3 présente un résumé des mesures de conductivité thermique des bétons (a 20°C/50%HR
et a I'état sec) et des granulats en lien avec leur masse volumique a 1'état sec. Les résultats montrent
bien que les conductivités thermiques des bétons augmentent en présence d’eau. A I'état sec, la
conductivité thermique de BI_50 diminue de 25% par rapport a BI_Ovol. En revanche, la
conductivité thermique de BI_Ovol augmente de 7 % par rapport a celle de BI_Oeq. Cela peut étre
dti a I'augmentation de la quantité de mortier entre les deux formulations. L’augmentation de la
conductivité thermique entre le mortier et BI_Ovol fait penser que les granulats GN doivent avoir
une conductivité thermique supérieure a celle du mortier et la diminution de la conductivité
thermique de BI_50 fait penser que les coquilles GH doivent avoir une conductivité thermique
inférieure. Cependant, les résultats obtenus sur GH et GN montrent que la conductivité thermique
des GN est probablement sous-estimée par la méthode de mesure. En effet, la masse volumique des
GN est 20% plus grande que celle de MVI_vol mais sa conductivité thermique estimée est 4% plus
faible. La répétition des mesures sur deux éprouvettes de BI_50 a aussi permis de montrer que
I'écart-type de mesure pour une méme formulation était de 0.08 W/m/K. Pour vérifier que cette
différence de conductivité thermique sur les bétons est bien da a la différence de conductivités
thermiques sur les granulats une modélisation est nécessaire.

TABLEAU 3. Conductivités thermiques et masses volumiques des matériaux. Les masses volumiques de
GH et GN sont obtenues par la NF EN 1907-6 et leurs conductivités thermiques par le schéma HS.

BI_0Oeq | BI_Ovol | BI 50 | MI_vol | GN | GH

Conductivité th. - 20°C, 50% (W/m/K) 1.96 2711 1.57 1.88 / /
Conductivité th. - Etat sec (W/m/K) 1.81 1.70 1.34 1.47 141 | 0.99
Masse volumique — Etat sec (kg/m?) 2130 | 2079 | 1951 | 1946 | 2477 | 2092
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V. HOMOGENEISATION DU COMPORTEMENT DES BETONS COQUILLIERS

A. Comportement élastique

Les parametres variables de simulation choisis sont présentés dans le tableau 4 : il s’agit du module
d’Young de GH, de la forme de GH et de l'orientation de GH. L’ordre de grandeur du module
d’Young du mortier a été identifié en fonction du module d"Young de BI_Ovol a 24 GPa. La mesure
expérimentale sur éprouvette 4x4x16 cm a donné un module d"Young pour MI_vol de 44 GPa. Cette
différence peut étre expliquée car la mesure sur éprouvette 4x4x16 cm ne respecte pas la théorie des
poutres d’Euler-Bernoulli et le module d"Young est alors surestimé d'un facteur 2 environ.

TABLEAU 4. Parameétres variables pour GH et schémas des géométries associées (GN bleu, GH orange)

Parametre variable pour GH Ecu Forme de GH et Orientation de GH
Forme GN Sphere Sphere Sphere Sphere
Forme GH Sphere Palet Palet Palet
Orientation / Perpendiculaire Parallele Tous angles

Ecn (GPa) 55 55 55 55
Ecu (GPa) 15 ou 45 55 ou 15 55 ou 15 15
L '
i Y T %
o
Schéma ¢ @ .
\
Tttt ftt Httt

Les résultats sont présentés en Fig. 6 : ils montrent que le facteur le plus influent sur le module
d’Young des bétons est le module d"Young des coquilles. Ainsi, le module d"Young de BI_50
diminue de 22 % par rapport a BI_Ovol en supposant que le module d"Young des GH est de 15 GPa.
L’impact de la forme des GH est tres faible (environ 1 %). De méme, I'impact de 1'orientation de
GH sur le module d"Young est tres faible : environ 0,1 % en supposant que toutes les GH ont la
méme orientation dans le béton. Or dans le béton, les GH prennent en réalité toutes les orientations
possibles. Ainsi si la répartition de I’orientation est aléatoire, le module d"Young obtenu sera borné
par les cas extrémes (palets paralléles ou perpendiculaires) ce qui diminuera davantage l'impact de
I'orientation des palets sur le module d"Young des bétons. Ces résultats sont compatibles avec ceux
de (Beddaa et al., 2022) qui avaient montré que sil’on ne considére pas de zone d’interface entre les
granulats et la pate de ciment, I'impact de la forme des granulats est trés réduit. Les résultats
semblent indiquer que lorsqu’une coquille est sollicitée, la sollicitation des phases poreuses contrdle
la réponse globale de la coquille a cause de la différence de raideur entre les phases denses et les
phases poreuses. De plus, les déformations dans les bétons testés au pic sont d’environ 0,3 % alors
que 30% des coquilles sont constituées de phases poreuses. Cependant, méme en considérant que
toute la coquille réagit comme si son module d"Young était celui de la phase poreuse, cela ne sulffit
pas a atteindre le point expérimental. Pour expliquer cela, il pourrait exister une zone d’interface
entre les coquilles et la pate cimentaire avec des propriétés mécaniques plus faibles et le module
d"Young de la phase poreuse pourrait aussi étre surestimé par nano-indentation.

141



RUGC 2024 - Prix René HOUPERT AJCE, vol. 42 (1)

25.150

25.125

w
o
L

25.100

N

]
L

wu

25.075

N
o

1
)

25.050

G
I
phi(

25.025

Module d'Young (GPa)
Module d'Young (GPa)

=
o
L

25.000

v
L
1
1
i

24 975

35
IE' BI_Ovol |E| 30
~~.--_~__ 300
~~-"~.--~
e m—— 250
* e m——
BI_50 S e——
- 200
h
MT - GN Sphérique - GH Sphérique - Ecoq=45 150
=== MT - GN Sphérique - GH Sphérique - Ecoq=15
MT - GN Sphérique - GH Palet Parralléle - Ecoq=Egra=55 100
----- MT - GN Sphérique - GH Palet Perpendiculaire - Ecoq=Egra=55
MT - GN Sphérique - GH Palet Perpendiculaire - Ecoq=15 50
® Experimental
0 y v T 0

0 20 40 60 80 100 0 100
Pourcentage de coquilles (%) theta(®)

24 950
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B. Homogénéisation des conductivités thermiques des bétons

L’homogénéisation des conductivités thermiques des bétons est effectuée en supposant que tous
les constituants sont secs. La Fig. 7 présente les résultats obtenus par homogénéisation en faisant
varier a la fois la conductivité thermique des GH et GN (calculés selon le schéma HS ou AC) et la
forme des coquilles ainsi que leur orientation. Les calculs sont tout d’abord effectués a partir des
résultats expérimentaux. Puis une simulation a été faite en recalant la valeur de la conductivité
thermique des granulats pour coller aux résultats expérimentaux.

1.00 A

—— MT - GN Sphérique - GH Sphérique - valeur HS

—== MT - GN Sphérique - GH Sphérique - valeur HS - recalage GN
—— MT - GN Sphérique - GH Sphérique - valeur AC

""" MT - GN Sphérique - GH Palet Perpendiculaire - valeur AC
0.25 —-= MT - GN Sphérique - GH Palet Parralléle - valeur AC

® Experimental - état sec

0.00 - T T T
0 20 40 60 80 100

Pourcentage de coquilles (%)

0.75

0.50 A

Conductivité thermique (W/m/K)

FIGURE 7. Conductivités thermiques des bétons en fonction de la forme des GH et du schéma utilisé
pour calculer les propriétés intrinséques de GH et GN (HS=Hashin-Shtrikman et AC=auto-cohérent)

Les résultats montrent que les valeurs de conductivité thermique calculées par le schéma HS
permettent d’obtenir des résultats par homogénéisation plus proches des résultats expérimentaux
que celles obtenues par le schéma AC. Ce résultat semble cohérent avec les masses volumiques des
matériaux obtenues. Les résultats montrent aussi que I'impact de la forme des GH ou de leur
orientation sur la conductivité thermique des bétons est tres faible (moins de 1 %). Afin de recaler
les résultats de modélisation avec les résultats expérimentaux, la conductivité thermique des GN a
I’état sec a été estimée a 2,4 W/m/K. Ainsi, la diminution de la conductivité des bétons en présence
de coquilles peut-étre en partie expliquée par la plus faible conductivité des GH. En revanche, a
cause des incertitudes de mesure il n’est pas possible de savoir ici si d’autres facteurs comme un
potentiel effet entraineur d’air di a la forme des coquilles interviennent.

142



RUGC 2024 - Prix René HOUPERT AJCE, vol. 42 (1)

VI. CONCLUSION ET PERSPECTIVES

L’étude présentée a permis de comprendre le comportement élastique et thermique des bétons
incorporant des co-produits coquilliers grace a une campagne expérimentale et numérique. La
mesure des parametres intrinseques des granulats a permis de fournir des données d’entrée pour
une modélisation par homogénéisation. Il a été montré que le comportement élastique des bétons
coquilliers dépend fortement du comportement de la phase poreuse des coquilles. Le
comportement thermique des bétons est en grande partie di aux propriétés thermiques des
coquilles mais la modélisation n’a pas permis de savoir si un autre facteur intervenait.

Ce travail pourrait étre complété en prenant en compte l'effet de la zone interfaciale autour des
granulats et des coquilles avec la pate cimentaire. L’objectif, ensuite, serait de modéliser d’autres
parametres comme la résistance mécanique des bétons de coquilles, leurs propriétés hygriques et
leurs propriétés de durabilité pour aller vers une optimisation des formulations.
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RESUME La gestion de la corrosion dans les structures en béton armé (BA) revét une importance
capitale en matiere d’impact environnemental, de sécurité des usagers et de cofits financiers. Ce
constat est particulierement vrai pour les structures BA en environnement marin, plus
gravement touchées du fait de 1'agressivité de I'eau de mer. L’objectif de ce travail de recherche
est d’étudier une nouvelle biotechnologie dédiée a I'anticorrosion des structures maritimes en
BA : la protection cathodique biogalvanique (PCBG). Il s’agit d'une solution innovante et
respectueuse de I'environnement inspirée des piles a combustible microbiennes benthiques. Des
micro-organismes électro-actifs, naturellement présents dans les sédiments marins, peuvent
former des biofilms a la surface de matériaux conducteurs (électrodes). Le complexe électrode-
biofilm forme une bioanode capable de générer des électrons par le biais d'un processus
bactérien naturel d’oxydation de matiéres organiques présentes dans les sédiments. Les
bioanodes peuvent alors fournir spontanément un courant de protection cathodique a une
structure BA située dans son environnement immédiat. Des essais en laboratoire et in situ ont
permis de confirmer la faisabilité de cette nouvelle solution de maintenance bio-électrochimique.

Mots-clefs Béton armé, Corrosion, Protection Cathodique, Environnement marin, Anode
microbienne

I. INTRODUCTION

Les objectifs de développement durable de 'ONU (Nations Unies, 2020) visent a répondre
au défi environnemental et climatique a relever collectivement et soulignent I'importance de mettre
en place des actions a 1'échelle industrielle. En effet, I'impact environnemental des différents
secteurs industriels (transports, agriculture, industrie manufacturiére, construction) est colossal. En
particulier, le secteur de la construction représenterait 18% des émissions de gaz a effet en France,
correspondant a 78 Mt CO: eq (notre-environnement.gouv.fr). Il est donc essentiel d’inscrire
I'industrie de la construction, et plus particulierement du béton armé, dans une logique plus
durable, en réduisant ses émissions de CO2, sa consommation d’énergie et de ressources, ainsi qu’en
minimisant la production de déchets.

Le béton est le matériau le plus utilisé par I'Homme apres I’eau (Gagg, 2014). La production
de ciment a elle seule représente 8,6% des émissions totales anthropogenes de CO: (Miller et al.,
2016), majoritairement du fait de la calcination du clinker. Afin de s’orienter vers une industrie de
la construction bas carbone, différents leviers d’action sont possibles, comme la diminution de

1
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l'utilisation de ressources naturelles, la réduction des émissions de gaz a effet de serre, la réduction
de la consommation d’énergie ou encore 1'augmentation de la durée de vie des structures. Parmi
les différents leviers d’action, les travaux de recherche présentés ci-apres portent en particulier sur
I'augmentation du cycle de vie des structures existantes. La préservation et la maintenance du
patrimoine bati peut grandement contribuer a réduire l'impact environnemental de l'industrie de
la construction. La lutte contre la corrosion des aciers dans les bétons s’inscrit donc dans une logique
globale de construction bas carbone. En effet, de nombreuses structures en béton armé (BA) sont
aujourd’hui affectées par la corrosion, principale cause de leur vieillissement prématuré (Frangois
et al., 2018). La pathologie a un impact significatif en termes d’environnement, de sécurité des
utilisateurs et de cotts financiers (Angst, 2018). Les cofits totaux associés a la corrosion des
infrastructures représentent environ 4% du PIB des pays industrialisés chaque année (Koch, 2017).

Pour lutter contre la corrosion, des technologies de maintenance électrochimique
connaissent un essor trés important ces dernieres années. C’est le cas de la protection cathodique
(PC) et de la prévention cathodique (Pedeferri, 1996), qui permettent de ralentir 1'évolution de la
pathologie, voire de la stopper. Ces technologies de maintenance électrochimique présentent

cependant certains inconvénients présentés ci-apres.

Les travaux de recherche présentés dans cet article portent sur le développement d'une
technologie plus vertueuse de maintenance préventive des structures BA contre la corrosion en
environnement marin : la Protection Cathodique BioGalvanique (PCBG), dont la preuve de concept
a été établie dans le cadre d’une étude précédente (Dubuit et al., 2023). La PCBG est dérivée de la
technologie des piles a combustible microbiennes benthiques (PCMB) - le terme benthique référant
a ce qui vit au fond des eaux - qui constituent une source d’énergie électrique renouvelable
(Zabihallahpoor et al., 2015).

II. CORROSION ET PROTECTION CATHODIQUE DES STRUCTURES EN BETON ARME

A. Le phénomene de corrosion des aciers dans le béton

Plongé dans le béton, I'acier se passive du fait de la forte alcalinité de la solution porale (pH
élevé). La passivation est générée par la formation d’une couche d’oxydes fine et dense, qui forme
une barriere protectrice entre l’acier et le béton d’enrobage. Cependant, 1'équilibre de la couche

passive peut étre perturbé soit par :

¢ une acidification de la solution porale du béton du fait de la carbonatation, qui
provoque la dissolution de la couche de passivation,

e une attaque par des agents agressifs comme les ions chlorures, qui, en quantité

suffisante, peuvent localement détruire la couche passive.

L’endommagement du film passif mene alors a la formation d"un site de corrosion. Au
niveau du site de corrosion, I'acier est dit actif tandis que le reste de 1'acier demeure a I'état passif.
Un courant circule alors entre le site de corrosion (acier actif) et les zones d’acier passif qui
I'entourent. Il y a oxydation du fer au niveau du site actif (Equation (1)) qui perd alors des électrons.
Ces électrons sont ensuite consommés dans une réaction de réduction du dioxygene (Equation (2))
en surface des sites passifs (Fig. 1).

145



RUGC 2024 — Prix René HOUPERT AJCE, vol. 42 (1)

Fe — Fe?t + 2e~ (1)
0, + 2H,0 + 4e~ — 40H" @)

L’acier est principalement composé d’atomes de fer spatialement structurés, i.e. formant
un réseau cristallin. La cohésion de ce réseau est assurée par la mise en commun des électrons de
la couche externe de chaque atome de fer. Ces électrons forment ainsi un gaz d’électrons libres
(principe de la liaison métallique). Lorsque la couche passive est détruite localement, les propriétés
électrochimiques de I'acier sont modifiées au niveau du site actif. En particulier, une différence de
potentiel s’établit entre le site actif et les sites passifs environnants. La dépassivation entraine alors
une force électromotrice (différence de potentiel = tension électrique) qui tend a déplacer les
électrons libres du site actif vers les sites passifs a I'intérieur de l’acier. La zone active subit ainsi
une perte d’électrons, lesquels sont forcés a migrer vers les sites passifs sous l'effet du champ
électrique (tension). Ce phénomene entraine l’affaiblissement de la liaison métallique au niveau du
site actif et, subséquemment, la dissolution locale du métal. De maniére métaphorique, on peut
considérer la corrosion d’une zone d’acier actif comme une hémorragie locale d’électrons.

Les environnements marins sont particulierement agressifs pour les structures en BA en
raison de la présence d'ions chlorure, qui favorisent la dépassivation locale des aciers et
I'accélération des cinétiques de corrosion par leur effet sur la résistivité électrique du béton. S'en
suit généralement une détérioration rapide du béton d’enrobage du fait de la formation d’oxydes
expansifs. Le phénomeéne est aggravé en zone de marnage du fait de l'alternance de cycles
d’humidification-séchage qui favorisent le transport du dioxygene et des ions chlorure vers les
aciers d'armature (Abd El Fattah et al., 2018; Costa and Appleton, 2002).

Il existe des techniques de maintenance électrochimique permettant de prolonger
significativement la durée de vie des ouvrages en BA sujets a la corrosion des aciers. C’est le cas de
la protection cathodique (PC) et de la prévention cathodique (Pedeferri, 1996). Le principe
fondamental de la protection cathodique est simple : pour lutter contre une hémorragie d’électrons,
la structure est placée sous perfusion d’électrons.

B. La protection cathodique, une technologie de maintenance électrochimique pour lutter contre la corrosion

La protection cathodique est une technique de maintenance électrochimique permettant de
lutter contre la corrosion. Elle regroupe aujourd’hui deux technologies ayant prouvé leur efficacité :
la protection cathodique par courant imposé (PCCI) et la protection cathodique par courant
galvanique (PCCG) (Bertolini et al., 1998). L’objectif de la PC consiste a fournir des électrons en
quantité suffisante a la structure corrodée au moyen d'un systeme anodique, afin de stopper les
échanges entre les sites actifs et passifs (Fig. 1). Son application est encadrée par la norme ISO
12696:2022 (“ISO 12696: 2022 - Protection cathodique de 'acier dans le béton,” 2022).

La PCCI est basée sur 'utilisation d’anodes inertes, généralement en titane revétu d’oxydes
métalliques mixtes, et connectées a un générateur de courant. Ce dernier force la génération
d’électrons en surface de I'anode par 'oxydation de I'eau ou des ions hydroxyles selon le pH de
I'électrolyte (Zhang et al., 2018). Dans le cas des structures précontraintes, cette technologie doit
étre déployée avec prudence car elle s'accompagne d'un risque de sur-polarisation des aciers
pouvant mener a un dégagement d’hydrogene et, subséquemment, a une rupture fragile des aciers
a haute limite d’élasticité (fragilisation par ’hydrogene). Il existe aussi un risque d’acidification en

3
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zone anodique qui peut affecter négativement les performances de la protection (Hu et al., 2019).
Enfin, n’étant pas autonome, la PCCI requiert une connexion permanente au réseau de distribution
électrique, entrainant une consommation énergétique pendant toute la durée de vie de la structure.
Dans le contexte énergétique actuel, 'augmentation forte des projets de PCCI attendue au cours
des prochaines années viendra s’ajouter aux besoins toujours croissants en électricité.

. . cl Cr
cl al SURFACE EXTERNE 4 A

o]

SURFACE EXTERNE

A e

or
2
BETON (électrolyte) < < <

? < <
BETON(éueczrg{vge) - ,§7 — { i S— §

mEe>»wWOoDZM
mePrwoDZMm

OH- 0, OH! O,

3

Amial

RS E—

RN AREIR AR AR
L L A O L L L

Courant ionique du site actif Courant ionique du systéeme de PC

- — = = Courant électronique Anode de PC externe

Figure 1. Représentation schématique de la corrosion et de la protection cathodique, illustrant les échanges
de courant impliqués (courants électroniques dans ’acier et ioniques dans le béton). La migration des ions
chlorures ainsi que 'oxydation du fer et la réduction du dioxygene sont également représentées.

La PCCG est basée sur l'utilisation d’anodes galvaniques composées d'un métal ou alliage
dont le potentiel électrochimique est plus électronégatif que celui de l'acier a protéger. On parle
d’anodes sacrificielles. Dans le cas de la PC des structures en BA, le zinc ou des alliages de zinc sont
utilisés. La différence de potentiel entre le zinc et les aciers conduit a une polarisation anodique du
zinc qui s’oxyde et fournit ainsi naturellement des électrons aux armatures. La consommation du
zinc conduit cependant au relargage d’oxydes meétalliques dans l'environnement. Lorsque la
structure est en contact avec 'eau, comme dans les environnements marins, les ions relargués
présentent un caractere toxique pour la faune et la flore locales (Imbert-Auvray et al., 2023). De
plus, la pérennité des anodes galvaniques est limitée. De par leur role sacrificiel, elles doivent étre
remplacées a échéances régulieres selon l'intensité du courant échangé (entre 10 et 25 ans), afin
d’assurer la protection de la structure. Le renouvellement régulier des anodes galvaniques nécessite
donc 'utilisation de quantités non négligeables de métaux dont la disponibilité est limitée, et
implique des processus industriels déléteres en matiere d’environnement.

II. DES PILES MICROBIENNES BENTHIQUES A LA PROTECTION CATHODIQUE
BIOGALVANIQUE

A. Principe de fonctionnement des piles a combustible microbiennes benthiques

Les PCMB permettent d’extraire de 1'énergie des fonds marins grace a des micro-
organismes €lectro-actifs. Grace a leur métabolisme, ces derniers convertissent 1’énergie chimique
de leur environnement en énergie électrique (Reimers et al., 2001).

Le principe des PCMB repose sur 'existence d’un gradient de potentiel naturel (spontané)

entre des électrodes placées dans des sédiments anoxiques et des €lectrodes placées dans I'eau de
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mer (milieu oxique). Aujourd’hui, leur fonction consiste généralement a alimenter des systemes
métrologiques situés dans des environnements marins isolés, o 'acces aux sources d’énergie
traditionnelles est impossible. Ces systémes de capteurs sont dédiés a 1'acquisition de données
environnementales comme la température ou la concentration en dioxygene dissous (Reimers and
Wolf, 2018).

Pour réaliser I'anode de la PCMB, une électrode a base d’un matériau conducteur (souvent
carboné car inerte) est enfouie dans les sédiments marins ou elle est colonisée par des micro-
organismes, qui forment spontanément un biofilm a sa surface. Le complexe ainsi formé (électrode
+ biofilm) est qualifié d’anode microbienne ou bioanode. Ces micro-organismes expriment des
propriétés électro-actives (Erable et al., 2010; Lovley, 2006) qui leur permettent de générer des
électrons en consommant la matiere organique (MO) et divers substrats présents naturellement
dans les sédiments. L’anode microbienne est connectée a une cathode constituée d’une autre
électrode mise en place dans 'eau de mer. La différence de potentiel spontanée entre ces 2
électrodes situées respectivement en zones anoxique et oxique permet de générer un courant
électrique entre l'anode microbienne et la cathode, courant utilisé pour alimenter le systeme
métrologique isolé (capteurs).

X 3= = ‘
Formation du biofilm

Phytoplancton

d’électrons e't

CH,C00"
&

Décomposition de
substrats organiqueset

inorganiques 0 Capteur alimenté par la PCMB

Figure 2. Schématisation du principe de fonctionnement des anodes microbiennes et des piles a
combustible microbiennes benthiques.

B. Des piles a combustible microbiennes benthiques a la protection cathodique biogalvanique

La protection cathodique biogalvanique (PCBG) s’inspire de la technologie des PCMB.
L’objectif est de générer une PCMB dans laquelle la cathode est constituée par les aciers d’armature
de la structure a protéger contre la corrosion.

A Tlinstar des PCMB, les électrons nécessaires a la maintenance préventive des
infrastructures sont fournis par un processus bactérien naturel d’oxydation se développant dans
les sédiments marins et qui confere a cette nouvelle technologie un caractere autonome, durable et
écologique.

Les especes chimiques oxydées par les micro-organismes électro-actifs sont des composés
inorganiques ou organiques réduits issus des cycles biogéochimiques du soufre et du carbone
(Lowy et al., 2006). Ces composés sont le « carburant » de la PCMB. En effet, leur décomposition
bio-électrochimique (Rimboud et al., 2014) conduit a la génération d'un flux d'électrons collectés
par les anodes, a I'origine d'un courant électrique (Fig. 4). Ces courants électriques sont durables
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car le « carburant » nécessaire est continuellement régénéré par des processus naturels dans les
sédiments, du fait de la biodégradation des macro- et micro-organismes, de la décomposition des
plantes, des algues, etc. Plusieurs PCMB ont produit de 1'électricité en continu pendant plus d'un
an (Reimers et al., 2022; Reimers and Wolf, 2018).

La PCBG constitue ainsi une alternative ou un complément aux technologies actuelles de
protection cathodique. Son intérét repose sur le caractere renouvelable a l'infini, gratuit et éco-
responsable de 1'énergie électrique produite par le systéme bactérien, nécessaire pour protéger la
structure contre la corrosion. Cette nouvelle technologie se pose ainsi comme 1'une des nombreuses
réponses a apporter aux différents défis de I'industrie de la construction. Elle permet d’agir sur la
réduction de la consommation d’énergie et de ressources naturelles en augmentant la durée de vie
des ouvrages et s’affranchit des désavantages de la PCCI et la PCCG.

ITII.  ETUDE EXPERIMENTALE DE LA PCBG SUR UN PILOTE DE LABORATOIRE

Les potentialités de la PCBG ont été étudiées a I’aide d"un pilote de laboratoire (Fig. 3). Une
pile en béton de 3 métres a été congue et immergée dans un réservoir contenant 60 cm de sédiments
marins naturels (Gruissan, France) et de I’eau de mer naturelle sur une hauteur d’un metre environ.
Le dispositif expérimental vise a répliquer les conditions d’exposition d"une structure en BA semi-
immergée en environnement marin. Des anodes microbiennes ont été enfouies dans les sédiments
puis connectées aux aciers présents dans la pile. Le pilote est instrumenté au moyen d’une centrale
d’acquisition (Keysight) afin de mesurer le courant échangé entre les anodes microbiennes et le

réseau d’aciers.

De maniere a pouvoir observer la distribution du courant de protection vers les aciers dans
la hauteur de la pile, les armatures ont été discrétisées en segments disjoints. Ainsi, les segments
d’acier sont répartis sur la hauteur de la pile en 20 niveaux et en 4 colonnes. La continuité du réseau
d’armatures a été rétablie extérieurement via des cables électriques connectés aux segments d’acier
et permettant de mesurer les courants regus par chaque segment a I’aide de la centrale d’acquisition
et de shunts de mesure. La Fig. 3 présente la distribution des segments d’acier dans la hauteur et
un schéma de principe de la PCBG appliquée au pilote.

Les performances de ce systeme expérimental de PCBG, en matiére de densités de courant
recues par les différents segments d’acier, ont été monitorées en continu afin d’apprécier leur
évolution dans le temps. La Fig. 4 permet d’apprécier I'allure de la distribution des densités de
courant dans la hauteur de la pile. Ici, I'étude a été réalisée en ne mobilisant qu'une colonne d’acier
parmi les 4 présentes dans la pile, avec un ratio entre la surface anodique et cathodique de 0.3.
Qualitativement, on observe un pic de courant de protection au niveau de la zone de marnage et
d’éclaboussure. Le courant de protection se concentre naturellement dans cette zone qui, comme
indiqué précédemment est fortement critique vis-a-vis des risques de corrosion. Elle s’inscrit en
effet dans la classe d’exposition XS3 selon la norme EN/206 (Fig. 3). Cette concentration naturelle
du courant de protection vers les aciers de la zone de marnage constitue un résultat tres positif en
vue de l'application de la PCBG comme technologie de maintenance préventive contre la corrosion.
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Figure 3. Présentation du pilote expérimental de laboratoire et du principe de fonctionnement de la
protection cathodique biogalvanique.

La Fig.4 montre également qu’au cours des premiers mois de fonctionnement de la PCBG,
les courants mesurés sont significatifs. On observe notamment un pic de courant apres 2 mois a
environ 4,5 mA/m?, qui s'inscrit dans la gamme des courants de protection selon la norme ISO
12696:2022. Une majorité des segments dans la zone de marnage sont dans la gamme de protection
(2-20 mA/m? d’acier). Les autres segments se trouvent dans la gamme de prévention cathodique
(0,2-2 mA/m? d’acier) mentionnée par la norme. Apres 17 mois de fonctionnement, on peut
cependant observer une chute significative des densités de courant de protection recues,
possiblement liée aux variations de température ou l'épuisement de la MO. La tendance de
distribution dans la hauteur demeure quant a elle inchangée, avec un pic toujours situé dans la zone
de marnage. Les densités de courant observées s’inscrivent tout de méme dans la gamme de
prévention cathodique pour I'ensemble des trongons jusqu’a environ 2 m, a savoir la frontiere entre
la zone de marnage et la zone exposée a I'air. Ainsi, apres environ 1 an et demi de fonctionnement
en laboratoire, c’est-a-dire en systeme fermé et sans renouvellement de la MO, le systéme de PCBG
permet de fournir un courant de prévention significatif a la pile semi-immergée. Ces dernieres
remarques conduisent enfin a un questionnement relatif a la gestion de 'appauvrissement des
sédiments en MO (carburant de la pile). Cette question constitue I'un des axes d’étude de la suite
de ces travaux.

La faisabilité de la PCBG a également été éprouvée en conditions réelles (Fig.5). 12
bioanodes ont été préalablement installées sur un piquet en PVC (Fig.5-A), puis enfouies jusqu’a
un metre de profondeur dans la couche sédimentaire d’un bassin ostréicole (Fig.5-B). Cet essai s’est
révélé particulierement concluant car, apres environ 20 jours de formation du biofilm, les potentiels
naturels de I'ensemble des bioanodes ont atteint une gamme de valeurs propices a une protection
cathodique galvanique efficace, de I’ordre de -600 a -700 mV vs Ag/AgCl/Eau de Mer (Fig.5-C).
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Figure 4. Evolution de la distribution de la densité de courant de protection fourni par ’anode microbienne
dans le temps. Un pic de courant est visible dans la zone de marnage, a savoir la zone correspondant a la
classe d’exposition XS3. Les gammes de courant de protection (2-20 mA/m? d’acier) et de prévention (0,2-2
mA/m? d’acier) recommandées par la norme de protection cathodique ISO 12696:2022 sont indiquées
respectivement en tirets verts et pointillés bleus. Les densités de courant sont négatives car, par convention,
le courant fourni par I’anode est positif et le courant requ par les aciers est négatif.
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Figure 5. Expérimentation in situ dédiée a la mesure des potentiels naturels de bioanodes en conditions
sédimentaires réelles et a différentes profondeurs.
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Les expérimentations conduites en laboratoire et in situ sont par ailleurs complétées par
des travaux de modélisation et de simulation numérique, dans le but de développer en parallele
des outils de conception assistée par ordinateur des futurs systemes de PCBG (Dubuit et al., 2023).

IV. CONCLUSION

La protection cathodique biogalvanique (PCBG) constitue une alternative nouvelle et
écoresponsable aux technologies actuelles de maintenance anticorrosion des structures en béton
armé en environnement marin. Elle s’inspire de travaux récents réalisés dans le domaine des piles
a combustible microbiennes benthiques (PCMB). Un pilote expérimental de laboratoire a montré la
capacité d’anodes microbiennes enfouies dans des sédiments marins a générer des niveaux de
courant de protection cathodique significatifs, suffisants pour préserver une structure en béton
armé partiellement immergée en eau de mer. De plus, le courant de protection fourni aux aciers se
concentre naturellement dans la zone de marnage de la structure, a savoir la zone la plus critique
vis-a-vis du risque de corrosion. Au cours des premiers mois de fonctionnement de la technologie,
les densités de courant de protection observées s’inscrivent dans la gamme de protection
cathodique selon la norme ISO 12696:2022. Une diminution des densités de courant est ensuite
observée, passant alors dans la gamme de prévention cathodique. On note que cette diminution de
I'efficacité de la PCBG est probablement imputable aux conditions de laboratoire (milieu fermé),
dans lesquelles la matiére organique (carburant de la PCMB) n’est pas naturellement renouvelée.
Enfin, les premiers tests de PCBG en conditions réelles ont montré que les potentiels naturels des
biocanodes étaient suffisamment électronégatifs pour envisager une protection cathodique
biogalvanique efficace de structures en béton armé en environnement marin. Le corpus de résultats
expérimentaux et numériques obtenus au cours de ces travaux confirme les potentialités de cette

nouvelle technologie de maintenance bio-électrochimique en matiére d’anticorrosion.
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RESUME

Cette étude porte sur la formation d’un agglomérat calcomagnésien (AG), un éco-matériau formé a
partir d'un dépot calcomagnésien (DC) composé de CaCOs et de Mg(OH): et de la valorisation de
ressources locales recyclées sous la forme de granulats recyclés (GR), destiné a la consolidation des
zones cotieres partiellement immergées. Deux axes majeurs ont été étudiés a savoir : (1) I'étude du
mécanisme de croissance de I’agglomérat sous un écoulement d’eau de mer ; (2) I'étude de la dissolution
partielle des GR au contact de 'eau de mer sur la formation et la nature du DC. Le développement d'un
systeme d’écoulement d’eau de mer au contact d'une grille polarisée (cathode), enfouie dans des GR a
permis de montrer qu'il était possible de précipiter un DC pour former des agglomérats en dehors des
zones d'immersion. Bien que la croissance des agglomérats formés en écoulement reste néanmoins plus
faible qu’en immersion, leurs propriétés physiques sont similaires. Les caractérisations physico-
chimiques menées sur le DC formé ont montré que 1'écoulement d’eau de mer et la présence des GR
favorisent la précipitation de carbonates de calcium (CaCOs). Au-dela de 'effet de 1'écoulement, la
dissolution des hydrates de la matrice cimentaire contenue dans les GR, se traduit par la libération
d’ions pouvant favoriser la précipitation majoritaire de carbonates de calcium.

Mots-clefs : dépdt calcomagnésien, écoulement, granulats recyclés, réactivité, CaCOs
L INTRODUCTION

L'érosion du littoral est un phénomene d’origine naturelle qui engendre des conséquences
environnementales, économiques et sociales significatives, telles que la détérioration des écosystemes
ou encore, la destruction d’habitations et d’infrastructures cotieres. L’intensification de ce phénomene,
principalement attribuée au réchauffement climatique (tempétes, inondations) et I'accélération de la
montée du niveau des océans, estimée a pres d’1Im d’ici 2100 (GIEC, 2023), constitue un risque majeur
pour les populations vivant pres du littoral, en particulier sur les cotes francaises ou1 plus de 10% des
Frangais sont confrontés aux risques littoraux (Cerema REM, 2022). Bien que des aménagements
littoraux, tels que des digues, ont été mis en place pour garantir la sécurité de la population. Ces
infrastructures nécessitent des ressources naturelles importantes et impliquent des cofits financiers et
environnementaux élevés vis-a-vis de leur construction et leur entretien (Lenk et al., 2017). Dans cette
optique, la communauté scientifique et les entreprises développent actuellement des solutions
alternatives plus respectueuses de l'environnement et moins coliteuses (Black and Mead, 2004;
D’ Alessandro et al., 2020; Kiran et al., 2018). Parmi celles-ci, un processus basé sur I'électrolyse de I'eau
de mer, développé par l'entreprise frangaise SEACURE et étudié au laboratoire LaSIE (La Rochelle
Université) est utilisé pour renforcer les infrastructures cotieres existantes (Alaric Zanibellato, 2016;
Zadi et al., 2023).

Ce processus électrochimique, issu de la protection cathodique, implique 1'électrolyse de I'eau de mer a
la surface d’'un métal. Cela consiste en l'application d'un courant cathodique a travers une structure
métallique en contact avec un électrolyte conducteur, que constitue l'eau de mer. Dans un
environnement marin, le courant électrochimique induit la réduction de 'oxygeéne et de 'eau (Eqs 1 et
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2) a l'interface métal/eau. Cela entraine une augmentation du pH interfacial et un déplacement de
I'équilibre calco-carbonique vers la formation d’ions carbonates (COs?)(Eq. 3)(Carré et al.,, 2020b;
Rousseau et al., 2010).

Oz + 2HR0 + e > 40H- (1)
2H:0 +2e- > Ha + 20H- 2)
HCOs > COs> + H 3)
COs + Ca2* > CaCOs 4)
20H- + Mgz > Mg(OH). )

Par association avec les ions Ca?* et Mg? déja présents dans l'eau de mer, il sen suit la précipitation d'un
dépot calcaire dit « dépot calcomagnésien » (DC) composé de carbonate de calcium (Eq. 4)(pH
précipitation = 8,3 ((Stumm and Morgan, 1996)), et d’hydroxyde de magnésium (pH précipitation = 9,3
(Deslouis et al., 2000)), communément appelé brucite (Eq. 5) (Barchiche et al., 2003; Carré et al., 2020b;
Deslouis et al., 2000), a la surface du métal a protéger . Ce dépot joue le role de liant et va venir lier les
sédiments ou les matériaux naturels avoisinant pour former un agglomérat calcomagnésien (AG), censé
garantir la durabilité des structures cotieres telles que le pied d'une digue (Alaric Zanibellato, 2016;
Carré et al.,, 2020a; Zadi et al., 2023). Les études relatives a la formation de I’AG ont essentiellement
porté sur des structures métalliques enfouies dans les sédiments marins, c’est-a-dire au niveau des zones
basses des infrastructures qui sont en grande partie immergées. Pour les zones partiellement immergées
ou soumises aux marées (falaises, partie haute des infrastructures), ce procédé est difficilement
applicable. Pour cela, un dispositif expérimental permettant un écoulement d’eau de mer a été
spécialement développé au sein du laboratoire LaSIE, pour permettre la formation d’un agglomérat
destiné a renforcer ces zones, tout en assurant la continuité électrochimique.

En plus du dispositif expérimental, 1'utilisation de Granulats Recyclés (GR) produits a partir de déchets
inertes du BTP (Batiment et Travaux Publics), en guise de matériaux d’apport (alternative aux sédiments
marins et matiéres premieres naturelles), pourrait offrir des perspectives intéressantes a la gestion des
ressources tant sur le plan économique qu’environnemental en réduisant I'empreinte carbone liée au
transport des matiéres premieres et en contribuant a la préservation des ressources naturelles. Par
ailleurs, les GR sont des matériaux multicomposants principalement constitués de matériaux a base de
ciment (Rc) (Turcry et al., 2016), lesquels sont susceptibles, via les hydrates cimentaires, d’interagir avec
I'eau de mer, et influencer la croissance et la composition chimique du DC.

Cette étude, menée dans le cadre du projet La Rochelle Territoire Zéro Carbone (LRTZC) et cofinancée
par 'ADEME, s’inscrit dans une démarche écoenvironnementale visant a étendre le procédé
électrochimique pour former un AG dans les zones partiellement immergées, tout en contribuant a la
réduction des émissions de CO: a travers l'utilisation de ressources locales recyclées. Les
expérimentations menées dans cette étude visaient d'une part a investiguer la croissance de ’AG sous
un écoulement d’eau de mer a travers la mesure de son volume apparent, sa porosité et la composition
chimique du DC et d’autre part a évaluer l'influence des GR, en particulier les R, sur la précipitation
du DC en suivant I'’évolution des propriétés de 'eau de mer, a savoir les parametres pH/conductivité et
sa composition chimique, en fonction du temps d’immersion des GR.

IL MATERIAUX, PROTOCOLES EXPERIMENTAUX ET TECHNIQUES DE
CARACTERISATION

2.1. Matériaux

2.1.1. Les granulats recyclés

Les déchets inertes du BTP ont été acheminés vers la plateforme de recyclage Valosphére a La Rochelle
(17) pour étre transformés sous la forme de GR selon un processus de recyclage comprenant quatre
étapes principales : 1) I'élimination des métaux résiduels, 2) la réduction du volume des déchets, 3) le

2
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concassage et 4) le criblage pour obtenir des granulats recyclés de fractions granulaires 0/40 et 40/80 (en
mm). Pour cette étude, un big-bag d’une tonne de granulats recyclés 0/40 a été collecté depuis la
plateforme de recyclage, puis transporté jusqu’au laboratoire. Apres une étape d’échantillonnage et de
quartage, les granulats recyclés ont été placés dans des sacs hermétiques de 25 kg puis stockés dans une
chambre humide (humidité relative fixée a 97%) pour limiter la carbonatation naturelle. D’apres un tri
manuel, réalisé sur la fraction 20/40 selon la norme EN 933-11, les GR se composent principalement de
matériaux a base de ciment (Rc) (59% en masse), qui sont particuliérement réactifs, de pierres naturelles
(Ru) (31% en masse ) et de briques (Rb) (9 % en masse). Le reste (1% en masse) correspond aux autres
catégories de matériaux (verres, matériaux bitumineux, flottants...).

Pour les expérimentations en réacteur, la fraction 20/40 des Rc (matériaux a base de ciment) a été
concassée et tamisée en fraction sableuse (0/5), nommée SRc. Pour la formation de l'agglomérat
calcomagnésien, le squelette granulaire est constitué d'une fraction granulaire 0,08/20 de GR, en
référence a celle généralement utilisée pour la formulation des bétons. A but comparatif, des granulats
naturels (GN), provenant de carrieres, ont été utilisés en remplacement des GR dans le squelette
granulaire.

2.1.2.  Eau de mer naturelle (EDMN)

L’eau de mer (EDMN) utilisée pour l'ensemble des expérimentations de cette étude a directement été
prélevée dans I'Océan Atlantique (Angoulins, 17) et renouvelée toutes les deux semaines pour éviter
l'acidification causée par le CO: atmosphérique et I'appauvrissement en ions Ca?* et Mg2*.

Des mesures pH/conductimétriques ont été réalisées sur 'EDMN. Celle-ci possede un pH de 7,5 £ 0,2 et
une conductivité de 37 + 3,0 mS/cm. Parmi les différents sels et ions qui la composent (Na*, K*, Mg,
Ca?, SO#, CI- et HCO3), seuls les éléments Ca, Mg, Al et Si ont été déterminés par spectroscopie
d’émission atomique par plasma a couplage inductif (ICP-AES) (cf. 2.3.3), en référence a la composition
chimique du DC (CaCO:s et Mg(OH):) et celle des hydrates cimentaires. Les données obtenues par ICP-
AES pour les éléments Ca, Mg, Al, sont respectivement de 0,49 + 0,04 g/L; 1,32 + 0,06 g/L et 0,0017 +
0,001 g/L. La teneur en Si, inférieure au seuil de détection de l'appareil (0,0002 g/L), n’a pas pu étre
déterminée. Chaque résultat de pH/conductivité ainsi que des teneurs élémentaires correspondent a
une moyenne de 10 analyses.

2.2. Protocoles expérimentaux
2.2.1. Montage expérimental pour la formation de 'agglomérat calcomagnésien en écoulement

La Figure 1 représente un schéma du montage expérimental utilisé pour former 1'agglomérat sous un
écoulement d’eau de mer. Le montage expérimental comprend un aquarium de 15 L alimenté en eau de
mer, en continu, ainsi qu'un montage électrochimique a 3 électrodes. Ce dernier est constitué d'une
électrode de référence Ag/AgCl (+0,250 V/ESH) préalablement calibrée, d'une contre électrode en titane
platiné (anode), et d'une grille d’acier de construction standard (cathode) d’une surface cathodique
exposée de 40,5 cm?, enfouie verticalement dans un empilement de granulats recyclés. La grille et les
GR sont contenus dans un panier éco-congu positionné a la surface de l'eau de mer. Le systeme
d’écoulement est constitué d'une pompe péristaltique LabN1 munie de tubes flexibles en silicone
permettant I'acheminement en eau de mer depuis le bac réservoir jusqu’a un réservoir d’écoulement
perforé, placé au-dessus du panier. L'eau de mer contenue dans le bas réservoir est renouvelée toutes
les deux semaines.
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Figure 1 : Montage expérimental utilisé pour la formation de l'agglomérat calcomagnésien en écoulement.

L’AG a été formé sous polarisation cathodique continue de 15 a 60 jours, avec une densité de courant
imposée i de -500 pA/cm? et sous un écoulement d’environ 80 mL/min d’eau de mer naturelle . A titre
de comparaison, le panier (GR + grille) a été totalement immergé dans l'eau de mer afin d’obtenir un
agglomérat formé en immersion permanente.

2.2.2. Dispositif et protocole visant a étudier la réactivité des Rc dans l'eau de mer

La réactivité physico-chimique des Rc dans l'eau de mer naturelle a été étudiée afin d’évaluer leur
influence sur la précipitation du DC. Le dispositif expérimental utilisé est schématisé en Figure 2.

Agitateur mécanique
Sondes pH/Conductivité
|\‘ Ré7cteur a double paroi
l Bain thermostaté
| 1 | Eau douce
T=22°C

7

Figure 2 : Schéma du dispositif expérimental utilisé pour la réactivité des SRc dans I'eau de mer naturelle.

Il se compose d'un réacteur a double paroi, spécialement congu pour ces expérimentations, d'un
agitateur mécanique, de sondes pH et de conductivité ainsi qu'un bain thermostaté d’eau douce. 150 g
de matieres seches de SRc, préalablement déshydratés dans une étuve a 105°C pendant 24h, ont été
immergés pendant 9 jours dans un volume de 1,5 L d’eau de mer naturelle, placé dans un réacteur a
double paroi. Le rapport Liquide/Solide (en masse) est fixé a 10. Une fois immergge, les SRc sont mis en
suspension a l'aide d’une agitation mécanique fixée a 400 tr/min. La température du milieu, controlée
par circulation d’eau dans la double paroi (bain thermostaté), est maintenue a 22+2°C, équivalent a la
température moyenne de I'eau de mer mesurée dans les aquariums. Les expériences ont été menées a la
pression atmosphérique. Les mesures de pH et de conductivité ont été réalisées jusqu’a l'équilibre du
systeme solide/solution a I'aide d'un multiparametre PC80+ DHS. Des dosages ioniques en éléments Ca,
Mg, Al et Si ont été effectués en solution par spectroscopie d’émission atomique par plasma a couplage
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inductif (ICP-AES) (cf. 2.2.3) a 30 minutes, puis 1, 2, 4, 6, 8 et 9 jours pour suivre I'évolution de la
composition chimique de I'eau de mer.

2.3. Techniques de caractérisation
2.3.1. Porosité accessible a I'eau

La porosité de 'AG a été déterminée a l'aide d'un essai de porosité accessible a I'eau, selon la méthode
AFPC-AFREM, 1997, qui consiste a saturer le matériau en eau, sous vide, pendant 20h au moyen d’'un
dessiccateur et d'une pompe. Les échantillons saturés en eau sont ensuite pesés : i) a l'air libre (#1air), ii)
dans l'eau (meau), et enfin, iii) apres séchage a I'étuve a 105°C jusqu’a stabilisation de la masse (ms.). La
porosité & est obtenue a partir de I'équation 6.

= VVides/ Viotal = (mair-msec)/(mair-meau) (6)

mair la masse a l'air de I'échantillon saturé (g), e la masse dans 'eau de 'échantillon saturé (g), ms.. la
masse de I'’échantillon apres séchage dans 'étuve a 105°C (g)

2.3.2. Analyse thermogravimétrique

L’analyse thermogravimétrique (ATG) a été utilisée pour déterminer les proportions massiques relatives
en CaCOs et Mg(OH):2 au sein du DC. Les échantillons ont été analysés par ATG sur un appareil Mettler
Toledo TGA 2 sur une plage de température de 30 a 1000°C, sous argon a 30 mL/min, avec une vitesse
de chauffe de 10°C/min. La décomposition du CaCOs survenant entre 570 et 900°C (Singh et al., 2016),
entraine la production d’oxyde de calcium (CaO) par libération du CO: selon 'équation 7, et celle du
Mg(OH)., se produisant entre 350 et 450°C (Ramachandran et al., 2003), produit de l'oxyde de
magnésium (MgO) et de I'eau selon I'équation 8.

CaCOs > CaO + CO» @)
Mg(OH)2 > MgO + H:0 ®)

Les pertes de masse li€es a la décomposition de CaCOs et de Mg(OH): sont déterminées a partir de la
méthode des tangentes horizontales, comme illustré sur la Figure 4, qui présente un exemple d'une
analyse thermogravimétrique réalisée sur un dép6t calcomagnésien.

dTG — TG
1004~ 0.00
ATG Mg(OH), .
90— '
I T ST R N --0.01
S : . =
o 80— . . o 3
O . |ATG caco N
= X ' R \CaCO3 =}
: : --0.02 &
70 DA i
1 Mg(OH), .
60— T -0.03
0 500 1000

Température (°C)

Figure 3 : Exemple de courbes TD/dTG d'une analyse thermogravimétrique réalisée sur un dépot calcomagnésien.
TG correspond a la perte de masse en fonction de la température et dTG, sa dérivée en fonction du temps.

La teneur en CaCOs (Ccacos)(% massique) est calculée selon 'équation 10, a partir de la masse de CaCOs
(mcacos), donnée par l'équation 9, et celle de Mg(OH)z (Cumgomz)(% massique) est déterminée selon
I'équation 11, a partir de la masse de Mg(OH): (mmgomn2) donnée par I'équation 12.
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mcacos = (Mcacos/Mcoz) x mcoz )

Ccacos = (mcacos/mech) X 100 (10)
mmgoHy = (Mmgonz/MH20) X mH20 (11)
CwmgoHy2 = (MgOH)2/Mech) X 100 (12)

Ccacos : la proportion massique de CaCOs dans I'échantillon (%), Cmgom:z : la proportion massique de
Mg(OH): dans I'échantillon (%), #mcacos : la masse de CaCO:s (g), mmgcom2 : la masse de Mg(OH): (g), mco: :
la perte de masse mesurée de CO:2 issue de la calcination de CaCQO:s (g), mmzo : la perte de masse d’eau
issue de la déshydroxylation de Mg(OH):2 (g), me.ch : la masse totale de I'échantillon sec avant calcination
(8), Mcacos: lamasse molaire de CaCOs qui vaut 100,09 g/mol, Mmgom: : 1a masse molaire de Mg(OH)2
qui vaut 58 g/mol, Mcoz :la masse molaire de CO:z qui vaut 44 g/mol, Mmzo: la masse molaire de H20 qui
vaut 18 g/mol

2.3.3. Spectroscopie d’émission atomique par plasma a couplage inductif (ICP-AES)

La spectroscopie d’émission atomique par plasma a couplage inductif (ICP-AES), équipée d'un
spectrometre Varian Vista-MPX, a été utilisée pour évaluer l'effet de la lixiviation des SRc sur la
composition chimique de 'EDMN en termes de calcium (Ca), magnésium (Mg), silicium (Si) et
aluminium (Al). Les mesures ont été réalisées sur des prélevements de 10 mL de solution lixiviée, filtrée
(filtre de porosité 20 pm) puis acidifiés dans une solution de HNOs (69%), a 1% en volume. Avant
l'analyse, chaque échantillon a été acidifié dans une solution d’acide nitrique (HNOs, 69%) a 1% en
volume.

2.3.4. Scanner 3D

Les volumes apparents (cm3) des AG sont déterminés par numérisation 3D a l'aide d'un scanner 3D
EINscan-SP Shining 3D et traités numériquement par le logiciel de calcul EXScan.

IIIL. RESULTATS
1. Formation d’un agglomérat calcomagnésien en écoulement

Les résultats expérimentaux démontrent, pour la premiere fois, que la formation d'un AG est possible
grace a un écoulement d’eau de mer, comme illustré Figure 5.A qui décrit 'évolution du volume
apparent et de la porosité des AG formés en écoulement et en immersion permanente en fonction du
temps de polarisation. Dapres cette figure le volume apparent de I’AG formé en écoulement atteint
environ 100 cm3 apres 15 jours de polarisation, puis augmente jusqu’a 60 jours pour finalement former
une concrétion deux fois plus volumineuse (200 cm3).

B Porosité initiale (35%)

A) Sens de I'écoulement B) O~ V.apparent- Immersion -©- V.apparent-Ecoulement
O Porosité-Immersion -3 Porosité-Ecoulement
A 50
400+
“g 40
z 300 | g
] 7] “-. 1
10,5 cm g = T S af3 g
& m] oS
: 200 20 !
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- >
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Epaisseur = 3 cm 20 40 60

Temps (jours)

Figure 5 : A) AG formé en écoulement a 60 jours de polarisation cathodique a -500 uA/cm? - B) Evolution du
volume apparent (cm?) (ligne continue) et de la porosité (%) (ligne pointillée) des AG formés en écoulement
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jusqu’a 60 jours et en immersion jusqu’a 28 jours a -500 pLA/cm?. La porosité initiale du squelette granulaire est de
35%. Moyenne en duplicata.

A 28 jours de polarisation, les AG formés en immersion permanente présentent des volumes apparents
deux a trois fois plus importants que ceux formés en écoulement. Nous avons constaté qu'en
écoulement, le DC précipite d’abord aux extrémités basses de la grille alors qu’en immersion, celui ci
précipite sur toute la surface. Cette observation permettrait d’expliquer ces différences de volume.
Cependant, lorsqu’on examine les valeurs de porosité pour ces deux conditions, il apparait d'une part,
que celles-ci sont quasiment similaires. D'autres part, qu'elles diminuent de 35% (porosité initiale du
squelette granulaire) a 30% sur les 15 premiers jours. Pendant ces 15 jours, le DC précipite dans les vides
intergranulaires, diminuant ainsi la porosité autour de 30%. Il semble ainsi que la porosité atteigne un
optimum autour de 30-35%, apres deux semaines de polarisation, indépendamment des conditions
expérimentales (écoulement/immersion). Cette stabilisation de la porosité a également été observée
dans les travaux de Zadi (Zadi, 2022) concernant la formation d’AG en courant imposé pendant 24 mois
(grilles immergges). Dans cette étude, ainsi que dans celle de Carré et al. (Carré et al., 2020a) une porosité
optimale a été déterminée entre 25 et 35%, avec une stabilisation de la porosité autour de 20-25% apres
10 mois. Finalement, bien que la croissance en volume apparent des AG soit plus lente en écoulement
qu'en immersion, des similitudes apparaissent au niveau de leurs propriétés physiques. L'écoulement
d’EDMN ne semble pas géner la précipitation du DC entre les grains, ce qui constitue un parametre
intéressant pour la formation d’un AG en vue de protéger des zones partiellement immergées.

A cet effet, nous nous sommes intéressés aux propriétés chimiques du dépdt calcomagnésien au sein
des AG en suivant la dynamique du rapport massique Mg(OH)2/CaCOs du DC en fonction du temps de
polarisation, pour chaque condition expérimentale (écoulement et immersion). Pour évaluer I'influence
des GR sur la composition chimique du DC, ces derniers ont été substitués par des GN, supposés inertes,
pour la formation des AG en écoulement. Ces variations, illustrées Figure 6, montrent de maniere
générale une augmentation de la proportion de CaCO:s avec le temps de polarisation.

100

—¥- Ecoulement- GR
=¥+ Ecoulement-GN
- Immersion-GR

—_
o

—_

Mg(OH),/CaCO,

15 28 60

Temps (jours)

Figure 6 : Evolution logarithmique du rapport massique Mg(OH)>/CaCOs du dépdt calcomagnésien en fonction
du temps de polarisation (i=-500 pA/cm?) : des agglomérats formés en écoulement avec des GR (triangle ; ligne
continue) ; ou avec des granulats naturels (GN) (triangle ; ligne discontinue) ; et en immersion avec des GR
(carré ; ligne continue). Moyenne en triplicata.

En écoulement, avec des granulats recyclés, le rapport Mg(OH)2/CaCOs, du DC, reste relativement
constant (aux alentours de 1) sur les 60 jours d’expérimentation. On en déduit que ces deux composés
se retrouvent dans des proportions équimassiques. En immersion, ce rapport fluctue entre 3 et 15, se
traduisant par une prédominance de la brucite. Comparativement, ces résultats suggerent que
I'écoulement d’eau de mer, favorise la précipitation de CaCOs, plut6t que I'immersion permanente. Cet
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effet de '’écoulement sur la composition du DC peut s’expliquer par un approvisionnement continu en
ions Ca?* et Mg?* ou encore par un abaissement du gradient de pH au voisinage de la cathode favorisant
la précipitation du CaCOs plutot que celle du Mg(OH)z. D’autre part, en écoulement avec des GN, la
proportion massique de brucite reste majoritaire (ratio ~7). Par conséquent, I'’écoulement n’apparait pas
comme le seul facteur favorisant la précipitation de CaCOs. La nature minéralogique des matériaux
d’apport utilisés dans le squelette granulaire joue un également un rle important.

Pour comprendre l'influence des GR les Rc, sur la composition et la précipitation du DC, nous avons
étudié leur réactivité physico-chimique dans l'eau de mer naturelle, notamment via leur composant
majoritaire.

2. Réactivité physico-chimique des SRc dans I'eau de mer

Les matériaux a base de ciment (Rc) se distinguent par une proportion importante de granulats naturels
et une moindre part de matrice cimentaire, liée a la composition du béton dont ils proviennent. La
composition chimique de la matrice cimentaire comprend généralement trois types d’hydrates
(C.Hewlett, 2004; Philippe Souchu, 2009) formés lors des réactions d’hydratation du ciment :
I'hydroxyde de calcium (CH=Ca(OH)2), les hydrates de silicate de calcium (C-S-H=xCaO-ySiO2-zH:0)
et les hydrates de sulfate de calcium aluminé (AFm=(CaO)+Al0sCaSOs12H20,
AFt=(CaO)s Al203-(CaS0s)3-32H20). La proportion de ces hydrates au sein de la matrice cimentaire
diminue au cours de la vie du béton en raison de leur interaction avec le CO: atmosphérique dissous.
IIs se dissolvent en provoquant la précipitation de carbonates de calcium.

Bien que leur proportion massique soit supposée amoindrie dans les Rc par rapport au béton parent,
ces hydrates sont particulierement sensibles au milieu environnant, en particulier au pH. Ces phases
sont instables pour des valeurs de pH inférieures a 10,5 (Liu et al., 2021; Lothenbach et al., 2012; Marty
et al., 2016; Mehta, 1983)) mais aussi en présence de certains ions tels que les ions sulfates (K.De Weerdt
and M.R. Geiker, 2014; Lee, 2007; Santhanam et al., 2002) ou encore les ions magnésium (E.E. Hekal and
H.Mostafa, 2002; Santhanam et al., 2002). Ainsi, 'eau de mer, riche en ions magnésium et sulfates, et
caractérisée par un pH d’environ 8 (Jiang et al., 2019), constitue un milieu agressif pour les hydrates
contenus dans les Rc. Ces derniers pourraient se dissoudre, modifiant ainsi la composition chimique de
I'eau de mer et influencant la précipitation du DC.

Dans ce contexte, la fraction sableuse des Rc (SRc) a été immergée dans de 'EDMN et mise en
suspension pendant 9 jours. La Figure 7 illustre '‘évolution des parametres pH/conductivité ainsi que
des teneurs élémentaires en Ca, Mg, Al et Si mesurées en solution au cours de cette période.
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Figure 7 : Evolution des parametres pH/conductivité et des teneurs élémentaires (g/L) en calcium (Ca),
magnésium (Mg), aluminium (Al) et silicium (Si) en fonction du temps d’immersion des SRc. La conductivité est
représentée en ligne discontinue jaune et le pH en ligne continue verte. Ecart—type en couleurs claires. Moyenne
de quatre expériences.

La lixiviation des SRc dans l'eau de mer a entrainé des variations significatives du pH et de la
conductivité, surtout au cours des premiéres heures d’'immersion. Le pH de l'eau de mer, initialement
autour de 7,5, a rapidement augmenté jusqu'a 9 en 2-3 heures, indiquant que certains composés présents
dans les SRc sont devenus chimiquement instables. Cette alcalinisation peut étre attribuée a la
dissolution des hydrates présents dans la matrice cimentaire contenue dans les SRc. Le suivi des teneurs
élémentaires révéle une augmentation significative de la teneur en Ca en solution, des le début de
l'immersion des SRc. L’hypothese de la dissolution des hydrates (CH, C-S-H, AFm et AFt) est confirmée
a la fois par I'augmentation des teneurs en Ca et Si en solution provenant du C-S-H et en Al provenant
de I'AFt et de ' AFm. L'augmentation de la teneur en Al est a peine perceptible en raison des faibles
quantités d'AFt et d'AFm dans la matrice cimentaire. Comparée a 'EDMN, la teneur en calcium est
multipliée par 2,5 au cours de I'expérience, augmentant graduellement pendant 6-8 jours. Une chute de
la teneur en Ca suggérant sa précipitation est observée entre 8 et 9 jours,.

Parallelement a la hausse du pH, la conductivité diminue immédiatement, signifiant que les
phénomenes de précipitation prédominent sur les phénomeénes de dissolution. Nous suggérons que les
ions Ca?* issus de la dissolution des hydrates peuvent réagir rapidement avec les ions carbonate (COs>
), présents dans l'eau de mer pour précipiter du carbonate de calcium, notamment pour des pH
relativement bas (8-9)(Stumm and Morgan, 1996) observés ici. Au-dela de 2-3 heures, les tendances pH
et de conductivité s'inversent. Le pH diminue tandis que la conductivité augmente jusqu’a la fin de
I'expérience. Le CO:2 atmosphérique se dissout dans la solution pour former des ions HCOs, ce qui
entraine une baisse du pH et ainsi la dissolution continue des hydrates. L’augmentation significative de
la teneur en Ca démontre que l'intéraction EDMN/SRc constitue une source de calcium pour la
précipitation du CaCOs au sein du DC. Comme observé précédemment, l'intéraction EDMN/GR,
semble améliorer les propriétés chimiques du DC en privilégiant le CaCOs au détriment du Mg(OH)..
Ceci offre un avantage intéressant en termes de durabilité pour la formation d'une concrétion. La
diminution de la teneur en Mg indique une possible précipitation en solution, pouvant affecter la
composition chimique du DC en limitant la disponibilité des ions Mg?* pour former la brucite.

IV. CONCLUSION

Les résultats expérimentaux ont montré que la précipitation du DC via un écoulement d’eau de mer
permet la formation d'un AG en seulement 15 jours de polarisation, avec des propriétés physiques
comparables a ceux formés en immersion. Toutefois, l'utilisation d’un écoulement d’eau de mer et de
GR influencent significativement la composition chimique du DC en favorisant la précipitation du
CaCO:s . En outre, les essais de lixiviation des SRc dans 'EDMN ont mis en évidence une libération
significative de calcium en solution, provenant de la déstabilisation des hydrates. Ces résultats
suggerent que ces matériaux recyclés pourraient contribuer a la précipitation du CaCO:s et probablement
améliorer les propriétés mécaniques du dépdt et ainsi améliorer la durabilité a l'agglomérat. En
conclusion, cette étude propose une solution prometteuse, pour la préservation du littoral,
particulierement dans les zones soumises aux marées telles que les falaises ou le haut des digues. Par
ailleurs, la formation d'une concrétion a partir de déchets inertes recyclés offre des avantages
économiques et environnementaux en favorisant 1'économie des ressources locales et en limitant les
émissions de CO:z liées au transport des matiéres premieres. Dans 'environnement marin, certaines
bactéries ont la capacité de bioprécipiter du CaCOs par piégeage du COz. La volonté d’incorporer ces
bactéries dans notre procédé, permettrait d'une part, d’accélérer le processus de formation de
l'agglomérat, mais aussi d’afficher un bilan carbone neutre, voire négatif.
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RESUME Cette étude porte sur la modélisation multi-échelle des propriétés mécaniques des
matériaux cimentaires. L'objectif est d'acquérir les propriétés mécaniques des phases de la pate
de ciment hydratée a l'échelle nanométrique, en utilisant des simulations de Dynamique
Moléculaire. En effet, les données obtenues a l'échelle inférieure (échelle nanométrique) sont
considérées comme les paramétres d'entrée a I'échelle supérieure (échelle microscopique). A
1'échelle nanométrique, des essais de traction ont été menés sur les principales phases de la pate
de ciment hydratée, notamment les hydrates de silicate de calcium et la portlandite. La
combinaison de ces deux phases a été désignée comme "composite de pate de ciment" dans cette
étude. Les configurations d'espacement et les orientations des composites de pate de ciment ont
été examinées pour différents scénarios. Ainsi, les propriétés mécaniques a 1'échelle
nanométrique ont été déterminées. Les résultats indiquent que les courbes contrainte-
déformation étaient affectées a la fois par les orientations et les configurations d'espacement. Un
comportement fragile ou ductile, plus ou moins d'oscillations et des contraintes maximales plus
ou moins importantes peuvent étre observées dans différents cas.

Mots-clefs Modélisation multi-échelle, Pate de ciment hydratée, Dynamique Moléculaire

I. INTRODUCTION

Cementitious materials are the most used materials that are characterized by a heterogeneous
composition on multiple scales. Behavior of concrete and especially its cracking remain relatively
poorly controlled due to this complex structure. Concrete is a complex composite consisting of
aggregates (particulate phase) and cement matrix (binding phase). Therefore, the mechanical
properties of concrete are significantly influenced by the cement matrix (Keinde et al., 2014; Lau et
al., 2018). Moreover, cement paste is a porous multiscale substance with varying physical
properties across different length scales (loannidou, 2020). Calcium-silicate-hydrates (C-S5-H)
comprising up to 50% of the volume is the major component of hardened hydrated cement paste
(Lau et al., 2018). Another substantial phase in hydrated Portland cement paste is portlandite (CH),
typically constituting 15-25% of the ignited mass in pastes of typical Portland cements cured for 3-
12 months (Taylor, 1997).

For multi-scale modelling, obtaining the mechanical properties of various phases of hydrated
cement paste is essential. Nano-indentation experiments (Fu, Kamali-Bernard, et al., 2018) is one of

1
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amethod to acquire these properties. Nonetheless, values obtained by nano-indentation tests could
be untrustworthy. Hence, it leads to obtain these properties by other method, for instance,
numerical simulation (i.e., Molecular Dynamics (MD) simulation at the nano-scale). Indeed, it is
now necessary to grasp the adhesion properties between different hydrated cement paste phases
and to consider them at the microstructure scale of the cement paste. The rupture of adhesion
between these phases is the primary cause of material damage and micro-cracking, often more
significant than the rupture of the phases themselves (inter-phase rather than intra-phase ruptures)
(Del Gado et al., 2014; Manzano et al., 2009, 2013; Zhou et al., 2017).

The two main objectives of this study are as follows: (1) obtain the mechanical properties of
interphases of the main cement paste phases, for example by mean of modelling via MD simulations
and (2) use results obtained from MD simulations as the inputs in the scale of hardened cement
paste (i.e., micro-scale) by mean of Discrete Element Method. This study may make it possible to
create the bridge of achieving the transition from molecular scale to microscopic scale.

This article focuses primarily on the mechanical properties calculation of hydrated cement
phase composites using MD simulations at the nano-scale. In fact, mechanical properties of
different phase composites are required for the multi-scale modelling. The results obtained in this
article could be served as the inputs in the upper-scale, i.e., microscale of cement-based materials.
We used MD simulations with ReaxFF force field to investigate the mechanical properties of these
composites. Two main hydrated cement paste phases have been chosen to study. Those phases are
C-S-H (I) and CH. In this study, different phases put together are called “composite” (i.e., C-S-H
(I)/CH composite). Three different orientations and spacing configurations were imposed on these
composites. Tensile tests were performed on these composites with strain rate of 10 fs!. Stress-
strain curves were then obtained. As a result, Young’s modulus, peak stress and peak strain could
be deduced from these stress-strain curves. The contents of this article were placed in the following
order: (a) Materials, (b) Method, (c) Results and Discussion, and (d) Conclusion.

II. MATERIALS

[
. @ « ®

FIGURE 1. Perspective view of (a) portlandite (CH) and (b) 11 A tobermorite unit cells.

The formation of calcium hydroxide (CH) generally occurs in conjunction with the hydration of Cs5
or C25 phases (Hewlett, 1998). In this article, unit cell of portlandite (CH) was modelled following
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(Desgranges et al., 1993) as shown in Figure 1a with the chemical formula Ca(OH)z and cell angles
(a, B, v) = (907, 90°, 120). Cell lengths are (a, b, ¢) = (3.589 A, 3.589 A, 4911 A). White balls are Ca
atoms, lime balls are H atoms, and purple balls are O atoms. Crystal structure is trigonal in the
P3ml space group. OVITO (Open Visualization Tool) (Stukowski, 2009) was used for the
visualization of all simulations.

Amorphous or nearly amorphous C-S-H products are referred to as the 'C-5-H phase.' When
CsS hydrates at room temperature, it produces the C-S-H phase, structurally related to crystalline
phases like 1.1 nm tobermorite and jennite, as well as weakly crystalline substances C-5-H (I) and
C-S-H (II) (Hewlett, 1998). C-5-H phase is generally amorphous with no long-range order. Based
on the ratio of Ca/Si, C-S-H phase can be grouped into calcium-rich and into silicon-rich forms and
can also be grouped into C-S-H (I) with Ca/Si ratio of 0.6-1.5 and C-S-H (II) with Ca/Si ratio of 1.5-
2.0. Both C-5-H (I) and C-S-H (II) structures resemble tobermorite with the exception of which some
silicon oxygen tetrahedrons in their silicon chain are partially lost or deformed and hence form
some plurality of dimmers (Fu, Bernard, et al., 2018). In the study of (Fu, Bernard, et al., 2018), they
developed C-S-H cell starting from tobermorite 11 A and obtained first amorphous tobermorite
whose long range is distorted. Unit cell of 11 A tobermorite was obtained from work of (Fu,
Bernard, et al., 2018). It has chemical formula CasSicO14(OH)+2H20, cell angles (o, 3, v) = (90°, 90",
123.49°) and cell lengths (a, b, c) = (6.69 A, 739 A, 22.779 A). Crystal structure is monoclinic in the
P21 space group. C-5-H was modelled based on (Hamid, 1981) as can be seen in Figure 1b. Green
balls are Ca atoms, yellow balls are Si atoms, red balls are O atoms, and blue balls are H atoms. (Fu,
Bernard, et al., 2018) developed C-S-H (I) initially from 11 A tobermorite with annealing process.
Following the same procedure, we obtained C-S-H (I) with Ca/Si ratio of 0.67.

Molecular Dynamics using in this study is a computer simulation technique for analyzing
physical movement of atoms and molecules. Atoms and molecules can interact for a time period,
giving insight into dynamic evolution of the system. In the most common version, atoms and
molecules trajectories are determined by numerically solving Newton’s equation of motion in a
system of interacting particles. The interatomic force and its potential energy are often calculated
using the interatomic potential or the mechanical force field of the molecules (Plimpton, 1995).

Large-scale Atomic/Molecular Massively Parallel Simulator (LAMMPS) was utilized to
perform the simulations. LAMMPS focuses on material modelling using a classical molecular
dynamics code. It can be used for soft matters, solid-state materials, and coarse-grained or
mesoscopic systems to model atoms as a parallel particle simulator at continuum, meso or atomic
scale. It is an opened source code which distributed by Sandia National Laboratories, a US
department of energy laboratory under the terms of GPL. In order to compute their motion,
Newton’s equations are integrated while each of N atoms or molecules in the simulation is
considered as a point mass (Plimpton, 1995).

ReaxFF force field is the force field using in this study because ReaxFF force field could be used
with all the phases of hydrated cement paste that we intended to study (i.e., not only calcium-
silicate-hydrates and portlandite but also ettringite (Hoeun, 2023)). (van Duin et al., 2001)
developed ReaxFF force field for hydrocarbons, which is a force field for reactive systems in order
to make practical molecular dynamics simulations of large scale reactive chemical systems. On the
one hand, ReaxFF force field uses a general relationship between bond order and bond distance.
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On the other hand, ReaxFF force field uses a general relationship between bond order and bond
energy, which leads to proper dissociation of bonds to separate atoms. From reactions of small
molecules plus geometry data and heat of formation for a number of stable hydrocarbon
compounds and quantum chemical calculations on bond dissociation, the parameters were derived.
ReaxFF parameters using in this study could be found in (Liu et al., 2012).

System energy of ReaxFF force field could be written as follows (van Duin et al., 2001):
Esystem = Ebond + Eover + Eunder + Eval + Epen + Etors + Econj + EvdWaals + ECoulomb (1)

where Ej,,4 represents the bond energy, E,,., and E,, 4., the energy penalty for over- and
under-coordination of atoms, Eyu, Epens Etorss Econjr Evawaars @nd Ecoyiomp the valence angle,

penalty, torsion, conjugation, van der Waals and Coulomb energy, respectively.

III. METHOD

In the work of (Liang, 2020), mechanical and fracture properties of C-S-H/CH composites were
investigated. In order to get representative results, C-5-H and CH unit cells were extended along x-
, ¥-, and z-directions. Supercells were then relaxed with NPT ensemble at temperature of 300 K and
pressure of 0 Pa at x-, y- and z-directions. Relaxed supercells were put together with about 3 A gap.
C-S5-H/CH composites was relaxed once again with NPT ensemble.

Similar to the methodology proposed by (Liang, 2020), unit cells of C-S-H (I) and CH were
replicated in x-, y-, and z-directions. Size of supercells was chosen to ensure that all chosen phases
(i.e., C-5-H (I) and CH) have a similar size in all three dimensions. C-S-H (I) unit cell was replicated
by 7 x 8 x 2 in x-, y- and z-directions, respectively. CH unit cell was replicated by 13 x 16 x 9 in x-,
y- and z-directions, respectively. C-S-H (I) and CH supercells were changed from monoclinic and
trigonal supercells to orthogonal supercell in order to acquire the independent results to each
direction. All MD simulations were done with ReaxFF force field in real units and three dimensions
(3D). To eliminate boundary effect during simulation, periodic boundary condition (PPP) was
utilized. These supercells were relaxed in NPT ensemble with temperature of 300 K and pressure
of 0 atm in all three directions for a period of 50 ps. Tensile tests were performed on these
composites with strain rate of 10 fs.

(b) (©)

FIGURE 2. Orientations of C-S-H (I)/CH composites: (a) in z-direction, (b) in y-direction, and (c)
counterclockwise rotated in y-direction.
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(Bonnaud et al., 2016) investigated three different orientations of C-S-H particle pairs in order
to study the interaction grand potential at the molecular level. Different orientations was chosen
because these orientations could take into account the effect of anisotropy in crystallography and
geometry of C-S-H particles. Morever, different interaction forces among particles was related to
orientation. Similarly, three different orientations were chosen in this study as follows: (a) CH
supercell on top of C-5-H (I) supercell in z-direction, (b) CH supercell at the side of C-S-H (I)
supercell in y-direction, and (c) counterclockwise rotated CH supercell around x-axis at the side of
C-S-H (I) supercell in y-direction. In the latter case, bottom of CH supercell was placed at the side
of C-5-H (I) supercell. Figure 2 shows the different orientations. Additionally, 1 A vacuum, 3.1 A
water and 6.2 A water spacing were placed between relaxed C-S-H (I) and CH supercells. On the
one hand, 1 A vacuum spacing referred to an interface without porosity in between two phases. On
the other hand, 3.1 and 6.2 A water spacing referred to the interface with porosity filled with water
in between two phases. C-S-H (I)/CH composites were relaxed once again with NPT ensemble for
another 50 ps. Timestep of these simulations was 0.25 fs. Deformations were applied along y- or z-
directions coupled with relaxation in lateral directions.

To conduct simulations on C-S-H (I)/CH composites, 24 visualization cores were employed.
The computational setup included the use of a supercomputer named "Liger," equipped with 12-
core Intel Xeon (Haswell) E5-2680v3 processors. The supercomputer comprised 252 compute nodes,
each with 24 cores, along with 14 visualization nodes featuring 28 GPUs and 24 cores per node. The
memory capacity was 36,608 GB.

IV. RESULTS AND DISCUSSION
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FIGURE 3. Direct tension of C-S-H (I)/vacuum (1 A)/CH composites in y-direction.
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FIGURE 4. Direct tension of C-S-H (I/Hz0 (3.1 A)/CH composites counterclockwise rotated in y-
direction.
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FIGURES5. Direct tension of C-S-H (I)/Hz0 (6.2 A)/CH composites in z-direction.

In the case of C-S-H (I)/CH composites with ReaxFF force field, Figure 3 - Figure 5 illustrate the
direct tensile evolution of C-S-H (I)/CH composites after relaxation to 15% and 20% strain with
different orientations and spacing configurations. All simulations were run with the strain rate of
10¢ fs. All rupture appeared at the interface of composites indicating that vacuum and water
spacing made interaction between main hydrated cement phases weaker and initiated the rupture.

Stress-strain curves of C-S-H (I)/JCH composites with different orientations and spacing
configurations can be observed in Figure 6 - Figure 8. In the case of 1 A vacuum spacing, the
behavior seems to be ductile. For orientation in y-direction, it gave a bigger peak stress and peak
strain compared to the other orientations. It indicates that this orientation provided a better
interaction at the interface between C-S-H (I) and CH supercells. In the case of 3.1 A water spacing,
the behavior seems to be ductile too. In the case of 6.2 A water spacing, the behavior seems to be
more brittle compared to the smaller spacing. It appears that the bigger the spacing, the bigger the
oscillation can be observed. Results indicate that orientations of two supercells and spacing
configurations affected the stress-strain curves of C-S-H (I)/CH composites. As can be seen, 1 A
vacuum spacing gave the highest peak stress and peak strain. In contrast, 6.2 A water spacing gave
the lowest peak stress and peak strain. Results of peak strain, peak stress, Young’s modulus and
running time are summarized in Table 1.

5
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z-direction
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FIGURE 6. Stress-strain curves of C-S-H (I)/CH composites with 1 A vacuum spacing.
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FIGURE 7. Stress-strain curves of C-S-H (I)/CH composites with 3.1 A water spacing.
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FIGURE 8. Stress-strain curves of C-S-H (I)/CH composites with 6.2 A water spacing.

TABLE 1. Peak strain, peak stress, Young’s modulus and running time of C-S-H (I)/CH composites.

Orientation Spacing | Peak strain | Peak stress | Young's Running
(GPa) modulus time

(GPa) (hr:min)
y-direction 1A vacuum 0.11 3.44 48.6 72:00
3.1 A water 0.04 1.75 44.9 47:54
6.2 A water 0.02 0.59 39.1 49:46
Counterclockwise | 1A vacuum 0.07 1.64 29.7 72:00

rotated in y- .

direction 3.1 A water 0.07 1.29 29.7 45:36
6.2 A water 0.03 0.74 39.3 48:12
z-direction 1A vacuum 0.06 1.60 33.5 72:00
3.1 A water 0.06 1.39 31.1 44:39
6.2 A water 0.03 0.69 39.1 48:13
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Average Young’s moduli of three different orientations are summarized in Table 2. In the case
of 1 A vacuum spacing, Young’s modulus was found to be 37.3 GPa for C-S-H (I)/CH composite.
When 3.1 A water spacing was placed in between the supercells, Young’s modulus decreased to
35.2 GPa. Finally, Young’s modulus were found to be 39.1 GPa for 6.2 A water spacing. To the
author’s knowledge, C-S-H (I)/CH composites modelled with MD simulation was only done by
(Liang, 2020). The values of Young’s modulus might be compared to the result obtained by Liang,
2020) with value of 40 GPa. The procedure is quite similar to this study. Liang placed CH phase
about 3 A on top of C-S-H phase and derived the Young’s modulus from the stress-strain curve of
uniaxial tensile test.

TABLE 2. Mean Young's modulus of three different orientations of C-S-H (I)/CH composites.

Composite Spacing Young’s modulus
(GPa)
C-S-H (I)/CH 1A vacuum 37.3
3.1 A water 35.2
6.2 A water 39.1

In summary, tensile tests were applied on the main cement phase composites. These
simulations provided the stress-strain curves of composites. As a result, peak strain, peak stress,
and Young’s modulus could be calculated from the stress-strain curves. For spacing configurations,
1 A vacuum spacing has the highest peak stress, followed by 3.1 A and 6.2 A water spacing. All
ruptures appeared at the interface of composites indicating that vacuum and water spacing made
the interaction between main hydrated cement phases weaker and initiated the rupture. These
results can be served in the upper-scale simulation as the inputs, for instance, in the scale of
hardened cement paste (i.e., micro-scale) by mean of Discrete Element Method.

V. CONCLUSION

The aim of this study was to investigate the mechanical properties of different phases of hydrated
cement paste required for multi-scale modelling. Numerical simulations, i.e.,, via Molecular
Dynamics simulations at the nano-scale, could be used to obtain these properties. The grasp of
adhesion properties between different hydrated cement paste phases is important because the
rupture of adhesion between these phases is responsible for the damage of material and micro-
cracking even more than the rupture of the phases themselves (inter-phase and not intra-phase
ruptures). Adhesion between main hydrated cement paste phases of C-S-H (I) and CH was taken
into account by means of Reactive MD simulations with ReaxFF force field. Combination of two
different main phases of hydrated cement paste was called “cement paste composite” in this study.
Three different orientations and spacing configurations were imposed. Those orientations are as
follows: (a) CH phase on the top of C-S-H (I) phase in z-direction, (b) CH phase at the side of the C-
S-H (I) phase in y-direction, and (c) counterclockwise rotated CH phase around x-axis at the side of
C-S-H (I) phase in y-direction. For spacing configurations, they are as follows: (a) 1 A vacuum
spacing, (b) 3.1 A water spacing and (c) 6.2 A water spacing. Spacing was placed in-between the
relaxed C-S-H (I) and CH phases. Results indicate that stress-strain curves were affected by both
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orientations and spacing configurations. Brittle or ductile behavior, more or less oscillation, and
bigger or smaller peak stress can be observed for different cases.

In conclusion, this work demonstrates the feasibility of using Molecular Dynamics simulations
in order to obtain mechanical interphase properties of main hydrated cement paste phases.
Moreover, our results could be served as the inputs to access the mechanical properties of hardened
cement paste by means of Discrete Elements Method, for example. Therefore, this work makes it
possible to create the bridge of achieving the transition from molecular scale to microscopic scale.
Future work should include the development of ReaxFF force field that will be optimized for all the
hydrated cement paste phases because ReaxFF force field developed for ettringite was used in this
study. It is possible to use this method to obtain the mechanical properties of different composites
between other hydrated and unhydrated phases.
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RESUME

Le transport de particules dans les roches est fortement influencé par la présence de fractures, qui
servent de conduits primaires pour les particules solides. L'objectif de ce travail est d'étudier l'effet
de la vitesse d'écoulement, de 'ouverture et de l'orientation des fractures sur le transport des
particules de kaolinite dans la craie fracturée. Des expériences de transport sont réalisées a des
vitesses d'écoulement élevées, en utilisant deux échantillons de craie fracturée avec deux
ouvertures différentes. Trois orientations différentes ont été utilisées. Les données expérimentales
couplées au modele numérique développé, basé sur 1'équation d'advection-dispersion avec un
terme source, sont utilisées pour déterminer les parameétres de transport. Les résultats suggerent
que l'effet hydrodynamique est significatif sur le transport des particules dans les fractures. Le
taux de restitution, les coefficients d'attachement et de détachement des particules de kaolinite
augmentent avec l'augmentation de la vitesse d'écoulement. L'échantillon avec la plus grande
ouverture de fracture présente un taux de restitution plus élevé en raison dun coefficient
d'attachement plus faible. L'orientation verticale de la fracture améliore la récupération des
particules et conduit a des courbes de percée plus précoces. Les résultats de cette étude contribuent
a une compréhension globale des mécanismes de transport des particules dans les fractures.

Mots-clefs Transport de particules en suspension, ouverture de fracture, effet hydrodynamique,
effets de la gravité.

I. INTRODUCTION

Emerging problems of pollution and water quality deterioration have progressively imposed the need to

master the hydrogeological functioning of pollutant-receiving soils. In order to define the vulnerability of

aquifers and to optimize modelling of pollutants transport and retention in soil. The karst aquifers in the

Haute-Normandy serve as the main freshwater resources (El Janyani et al. 2014; Massei et al. 2003). The

quality of water within these aquifers typically, relies on the existence of high permeability fractures acting

as conduits for potential contaminants in the form of solid particles and solutes (Mondal et al. 2012). The

introduction of these particles into the groundwater results in its contamination and thus, compromising

its quality. This in turn, have a crucial effect on the public health, particularly in regions where potable

water comes from karst aquifers.

174



RUGC 2024 - Prix René HOUPERT AJCE, vol. 42 (1)

In geological formation with low matrix permeability, transport of particles occurs predominantly through
fractures (Zhang et al. 2012; Zvikelsky et al. 2008; James et al. 2004). Particle transport through fractures is
a complex process that includes many mechanisms: advection, diffusion, deposition and re-entrainment
(Tang et al. 1981). Fractures play a key role for the transport of pollutants, as they constitute preferential
pathways through which solid particles (colloids, bacteria, viruses, etc.) and dissolved substances can move
rapidly (Albarran et al. 2013; Mondal et al. 2012). Factors affecting the transport mechanisms of particles in
fractures are intricately numerous. These factors include solution chemistry (McCarthy et al. 2002), fracture
characteristics (James et al. 2005; Baiyu et al. 2021; Ding et al. 2021a; b), fluid properties (Hawi et al. 2023)
and particle properties (Albarran et al. 2013; Zvikelsky 2006). Therefore, it is crucial to understand the impact
of these factors on the transport of particles in fractures.

Many studies on different scales have explored the effect of flow velocity on the transport processes of
particles in fractures (Mondal et al. 2012; Albarran et al. 2013). However, most of these studies are limited
to low flow velocities (less than 0.01 cm/s) and colloidal particles with diameter less than 1 um. Yet, the
narrow apertures of fractures can still yield in high flow velocities. Moreover, high groundwater flow
velocities (up to 0.28 cm/s) in fractured carbonate aquifers were reported by Medici et al. (2019). Thus,
considering high flow velocities in studying the transport of particles in fractured rocks is crucial.

In reality, fractures are characterized by complex and irregular apertures, and tend to be randomly oriented
according to the formation stress and rock properties. While numerous studies focused on the impact of
fracture roughness (Baiyu et al. 2021), and aperture distribution (Chrysikopoulos et al. 2003), the effect of
fracture aperture remains largely unexplored, despite its significant impact. Furthermore, the effect of
gravitational settling, specifically for particles larger than 1 um, is another crucial factor that cannot be
neglected. Several studies employed numerical methods to study the effect of fracture orientation on
particle transport in fractures (James et al. 2005; Ding et al. 2021a; b). However, as far as we are aware, no
experimental studies have been conducted to explore this effect.

The present study investigated the effect of flow velocity at 0.017 cm/s and 0.085 cm/s. Also, the effect of
fracture orientation is explored using three different orientation angles (0°, 45° and 90°) under the flow
velocity 0.017 cm/s. Moreover, the effect of fracture aperture is studied using two fractured chalk samples
of different apertures (0.81 mm and 1.41 mm). Transport tests in the chalk fractures are performed using
kaolinite particles. The experimental data are fitted to the developed numerical model based on the
Advection-Dispersion equation with a sources term. Finally, the transport parameters are determined and
correlated to the flow velocity, orientation angle and fracture aperture.

II. MATERIALS AND METHODS

A. Experimental setup and procedure

Chalk samples were collected from Saint-Jouin Bruneval on the Normandy coast (France). Two fractured
chalk samples were formed (Hawi et al. 2023) of apertures bi=0.81 mm (+0.08 mm) and b2=1.41 mm
(+0.20 mm). The density and porosity of the chalk utilized is 1.7 g/cm? and 0.33 (+0.03) respectively. The

geometrical characteristics of the chalk samples, presented in figure 1a, were determined using X-ray
computed tomography (RX solutions, France). The suspended particles utilized in this study are kaolinite
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P300 of density 2.65 g/cm3. Kaolinite particles were selected using sedimentation and centrifugation to
obtain an average particle size of 2.3 pm (0.16 um <diameter< 10 um). The diffusion coefficient of
fluorescein through chalk was measured using through-diffusion method. It was found to be 0.55 x 10-
6 cm?/s, after one year of measurements.

(a) (b) Horizontal Vertical Diagonal

— AT em

Ultra-pure Kaolinite
water suspension

‘ Evallve l
g Fractured

Magnetic Stirrer s rock sample
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59 o Pt

Peristaltic pump
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Sample collection
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FIGURE 1. Schematic representation of the (a) fractured chalk sample with the geometrical characteristics shown and (b)
the experimental setup with fracture oriented horizontally (0°), and vertically (90°), diagonally (45°).

In figure 1b, the schematic representation of the experimental setup is shown. The beaker containing the
suspended kaolinite solution is placed on a magnetic stirrer and connected to a peristaltic pump (Dinko
instruments, Model D-25plus). Before each experiment, the fractured chalk sample is flushed using 1 mMol
NaOH to remove any deposited particles. The chalk samples are saturated using ultra-pure water (Milli-Q
Gradient System, 18 MQ) cm) for 72 hours before experimentation. All experiments were performed at room
temperature (20°C). Fracture volume (FV) represents the volume of the fracture using the average fracture
aperture. The experiment begins with the injection of 3 FV of kaolinite solution of initial concentration Co
= 0.2 g/l. Then, around 7 FV of ultra-pure water only are injected. At the outlet of the fractured chalk,
samples were collected, and their concentrations were determined using a spectrophotometer (UV-1600PC
Spectrophotometer) calibrated (R2 > 0.99) with respect to kaolinite.
The obtained concentrations of kaolinite particles (C) were normalized to the initial concentration (C/Co).
The breakthrough curves (BTCs) representing the normalized concentrations of the recovered particles as
a function of number of fracture volume (NFV) were plotted. NFV is calculated according to the following
equation:

NFV = t% (1)

where t is the time [T], Q is the volumetric flow rate [L3/T]. The recovery rate R (%), presenting the
percentage of recovered mass of particles relative to the total mass of particles injected, is obtained by
integrating the BTC, according to Eq. (2). The relative residence time is calculated according to the moment
method (Fried et al. 1971). Finally, the arrival time is the time at which the concentration of particles first
becomes to increase, indicating the arrival of particles at the outlet of the fracture.
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Using the peristaltic pump, it was possible to vary the flow velocity. The effect of flow velocity is studied
across a range of six different flow velocities between 0.017 cm/s and 0.3 cm/s. In this paper we focus on
the outcomes obtained at the two flow velocities 0.017 cm/s and 0.085 cm/s. Moreover, the fracture
orientation is varied, using a bracket, between 0°, 45° and 90°, employing upward and downward injection
under various flow velocities. Reynolds number has maximum value of 2.32 (Table 1) for the highest tested
flow velocities, indicating laminar flow.

B. Modelling approach of transport in fractures

The main transport mechanisms of particles in fractures are advection and dispersion (Tang et al. 1981). In
this study the diffusion into the matrix is neglected due to the large particle size compared to the pore size
and the low diffusion coefficient of fluorescein (section II.A.). The transport parameters were determined
by fitting the experimental data to the one-dimensional advection-dispersion equation with a source term
(Equation 2) (Corapcioglu and Jiang, 1993).

ac a%c ac ds )
=D, — —=—p,= 3
at L6x2+ T 5x Pr 3¢ 3

where D, is the hydrodynamic longitudinal dispersion coefficient [L2/T], x is the coordinate direction along
the fracture [L], Ur is the total particle velocity [L/T], p, is the particle density [M/L?], s is the mass fraction
of the deposited particles on the fracture [M/M]. The source term is expressed as following:

Pp % = ka.tte_g C - ppkdets (4)
where, kg, is the attachment coefficient [1/T], s, quantifies the decline in attachment coefficient [M/M], and
kge; is the detachment coefficient [1/T]. To study the influence of fracture orientation, the gravitational
effect should be included in the numerical model. Thus, the influence of gravity is integrated in the
mathematical model by combining in the total velocity Uy [L/T] (Equation 4), the flow velocity U [L/T] and
the sedimentation velocity U, [L/T] (Equation 5) (Chrysikopoulos et al. 2003).

Ur=U-1Us )
—pw)d3 . )
Us = —%g.smﬁ (6)

where p,, is the density of water [M/L3], d is the particle diameter [L], pw is the hydrodynamic viscosity
coefficient [M/L.T], g is the gravitational acceleration [L/T2], and f is the angle of the flow direction [°], it
varies between 0, 45°, and 90°. The initial and boundary conditions are as following:

C(x,0)=0; s(x,0) =0; (7)

Cor 0 <t <ty
Cle=op) = { ° 0,6 > tin; ™, where tinj is the injection time (8)
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III. RESULTS AND DISCUSSION

Experimental analysis coupled with numerical modelling is used to obtain the dispersion, attachment and
detachment coefficients controlling the transport of kaolinite particles. The obtained transport parameters,
with the experimental recovery rate are presented in Table 1, for the different experiments conditions.

Table 1. Summary of the kaolinite transport experiments conditions, and the fitted parameters values, and
estimated mass recoveries.

b(mm) | U(cm/s) | B(°) | Dy cm?/s | kg, (1/h) kge; (1/h) | Recovery Rate (%) | Reynolds Number
0.085 0.0550 8.70 0.100 63.9 2.32
1.41 mm
0.017 0.0075 2.70 0.010 43.6 0.46
00
0.085 0.0900 11.88 0.200 57.9 1.33
0.0080 3.72 0.015 409
0.81 mm
0.017 45° 0.0140 3.18 0.002 43.7 0.27
90° 0.0250 1.50 0.001 71.5

A. Effect of flow velocity and fracture aperture

Figure 2a compares the fitted breakthrough curves of the transport experiments at the two tested flow
velocities 0.085 cm/s, and 0.17 cm/s. The results indicate that hydrodynamic effect is significant. When the
flow velocity is increased from 0.017 cm/s to 0.085 cm/s, the plateau of the breakthrough curve increased
from about 47% to 70%. Similar results were observed in previous studies using flow velocities less than
0.01 cm/s. Albarran et al. (2013) studies the effect of flow velocity for four different types of colloids under
flow velocities ranging between 8.5x104 cm/s and 9.95x102 cm/s. They found that the peak height of the
breakthrough curves decreases with the decrease in flow velocity, showing that particles have been
retained in the fracture aperture. Decreasing flow velocity slows down the particle’s lotion which in turn
leads to longer transport duration. This contributs to particle deposition and inhibits particle transport.

According to Table 1. the dispersion coefficient increases with the increase in flow velocity in both fractured
chalk samples. The increase in flow velocity can create some irregularities in the flow, even for laminar
flow, leading to the spreading of particles. Therefore, increasing the flow velocity leads to higher dispersion
coefficient. This correlation was also shown by several studies before (Keller et al. 1999; Dronfield et al.
1993). Similarly, the attachment coefficient increased when the flow velocity was increased in both
fractured samples. Because of the greater spreading of particles at higher flow velocities, the likelihood of
particle approaching the fracture surface becomes higher. Eventually, enhancing the probability of
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attachment to the fracture surface. Moreover, the detachment coefficient also increased with flow velocity
due to the increase in hydrodynamic shear force.

Figure 2b. represents the breakthrough curves of kaolinite particles in the two different fractured chalk
samples of apertures 1.41 mm and 0.81 mm at the highest flow velocity 0.085 cm/s. The BTCs and the
recovery rates (Table 1.) show that the retention and the attachment coefficient (Table 1.) in the fractured
chalk sample of the smaller aperture (0.81 mm) is higher. Due to the shorter distance the particles have to
travel to reach the fracture surface, the retention of particles in the smaller aperture might occur more
easily. Therefore, the recovery of kaolinite particles is higher in the fractured sample with the larger
aperture. However, the detachment coefficient in the smaller fractured chalk sample, generally, is higher.
Shear stress is inversely proportional to the fracture aperture and increasing shear stress would increase
the detachment of particles. Therefore, the detachment coefficient in higher in the smaller fractured sample.

1 1

(a) b,=1.41mm | ® U=0.085 cm/s
0.8 4 0.8
FPP e 0.085cm/s
06 e 0.017 cm/s
61 i o e 0.085 cnv/s-Model 064 ——b,~1.41 mm
QO ‘ 0.017 cm/s-Model QO ——1,=0.81 mm
O H : O
0.4 4 0.4
02 i 0.2 4 \\
: b \
. \\
: i AN
A e . ", e
0 = 0 ”/'/ T T T T T ~ T T
0 1 2 3 4 5 6 7 8 0 1 2 3 4 6 7

FIGURE 2. Experimental data and fitted model of the breakthrough curves of kaolinite particles in the fractured
chalk sample, placed horizontally (0°). (a) Hydrodynamic effect. (b) Fracture aperture effect.

B. Effect of fracture orientation

Figure 3. shows the variation of the breakthrough curves of kaolinite particles with different fracture
orientations at the flow velocity 0.017 cm/s. The breakthrough curves become more pronounced with
increasing the fracture orientation vertically. When the fracture was placed in the horizontal orientation
(0°), the plateau of the breakthrough curve reached around 41%. Then when the fracture orientation was
increased to 90°, or in other words placed vertically, the plateau increases to reach around 76%. Similarly,
the recovery rate of kaolinite particles increased from 41% at 0° to 71% at 90°. No significant difference was
noticed between the horizontal and the inclined orientation. This phenomenon was observed previously in
many theoretical studies (Ding et al. 2021a; b; James et al. 2005). Ding et al. (2021a, 2021b) reported that in
vertical orientation, the settlement of particles diminishes. So, particles are not dragged away from the main
streamline towards the fracture surface. However, in the horizontal orientation, particles can deposit in the
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fracture by settlement due to gravity, specifically with low flow velocities. This explains the higher recovery
rates at the vertical orientation angles.

Spreading of particles increases with the increase in the fracture orientation. At the horizontal orientation,
particles can sink with gravity to the fracture surface. However, at inclined and vertical orientations,
particles are able to sample the parabolic flow velocity profile (James et al. 2005). Thus, the spreading or
dispersion is higher when the fracture orientation is larger with respect to the horizontal. On the other
hand, the attachment coefficient exhibits a contrary trend to the dispersion coefficient with the variation in
fracture orientation. The attachment coefficient is maximum (3.96 h') when the fracture is at horizontal
direction (0°) and it decreases to a minimum value (1.56 h') at the vertical orientation (90°). This is
consistent with the numerical findings of Ding et al. (2021b). As mentioned before (Section II.A), with
steeper angles the collision frequency of particles with the fracture surfaces is lower. Thus, with increasing
fracture orientation vertically, the attachment coefficient decreases. This can also explain the higher
recovery of particles at vertical and inclined orientations. The detachment coefficient was nil at all fracture
orientations. The nearly negligible hydrodynamic shear at low flow velocities, explains the absence of
detachment of particles at 0.0017 cm/s.

The breakthrough curves of Figure 3. show different arrival times for particles. In the vertical orientation,
particles are transported rapidly, and their arrival tiles is about 0.1 NFV. While for the horizontal
orientation, particles are mostly retarded with respect to the vertical and diagonal orientations, they arrive
to the fracture outlet after about 0.8 NFV. This can be attributed to the mitigation in the interactions
between kaolinite particles and fracture surface at the vertical and diagonal orientations. So, the effect of
gravity on particle retardation cannot be neglected.

1
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FIGURE 3. Fitted breakthrough curves of kaolinite particles with different fracture orientation (0°, 45°, and 90°)
under the flow velocity 0.017cm/s.

IV. CONCLUSION

The effect of flow velocity, fracture aperture and fracture orientation on the transport of kaolinite particles
was studied. Transport experiments were performed at two different flow velocities (0.017 and 0.085 cm/s),
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using two fracture chalk samples with different apertures (0.81 mm and 1.41 mm). The fracture orientation
was also varied between 0° (horizontal), 45° (diagonal), and 90° (vertical). Experimental data were fitted to
a numerical model based on the Advection-Dispersion equation with a source term. Then, transport
parameters were determined and they were correlated with the flow velocity, fracture aperture and
fracture orientation. Results indicated that the recovery of particles and the attachment coefficient increases
with the increase in flow velocity. Moreover, fracture samples with larger apertures exhibit higher recovery
rates with smaller attachment coefficients. The increase in fracture inclination from horizontal to vertical
orientation, enhances the transport of particles. This research introduces a novel perspective, that deeply
enhances our understanding in transport mechanisms of particles in fractures. Despite, the various studies
performed on fractured rocks, to the best of our knowledge, the effect of fracture orientation and flow
velocity under high flow rates is rarely explored. Also, no experimental investigation has been reported on
particles transport with variable fracture orientation. Such an understanding is important for the
assessment of groundwater quality, management of resources and contribute to the advancement in
hydrogeology and environmental field.
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RESUME : Face aux enjeux environnementaux, les ingénieurs civils ont recours a des études
axées sur la durabilité des structures afin de comprendre puis modéliser les différents
mécanismes de dégradation du béton. Néanmoins, les modeles définis a I"échelle microscopique
ou mésoscopique sont tres souvent inadaptés aux calculs a ’échelle de la structure. Cet article
présente un modele thermo-hydro-chimique (THC) basé sur une stratégie multi-échelle,
adaptable a I’échelle de la structure et au couplage avec un modele poro-mécanique du béton et
permettant de prévoir le comportement de structures soumises a la carbonatation et la
lixiviation. Le modele chimique integre la minéralogie du ciment et estime son évolution au
cours de la dégradation chimique. L’objectif de cette étude est d’améliorer I'efficacité des calculs
pour permettre le couplage du modele THC avec la mécanique (M) a I'échelle de la structure.
L’accroissement d’efficacité numérique du modele THCM s’appuie sur une méthodologie de «
réduction de modele ». L’équilibre thermodynamique des hydrates de ciment avec la solution
de pores est considéré en ramenant la description du béton a quatre variables d’état principales
intégrées dans un systeme de quatre équations bilans non linéaires. L’influence de la
température sur la dégradation chimique est prise en compte a travers son impact sur I'équilibre
thermodynamique des hydrates et sur la diffusion des especes. Le modeéle estime les différents
types d’hydrates et la calcite auxquels sont liés le volume des pores, la quantité d’eau et les
propriétés mécaniques. Le modele a été implémenté dans un code aux éléments finis, et validé
par comparaisons avec des résultats expérimentaux de la littérature.

Mots-clefs : Couplage chimie-mécanique, Equilibre thermodynamique, Température, Eléments
finis, Dégradation chimique.

I. INTRODUCTION

Les grandes structures de génie civil telles que les ponts, les tunnels, les barrages, sont congues pour
résister a diverses charges naturelles ou provoquées par l'activité humaine. La durabilité de ces
structures pour des longues périodes est devenue un axe central de plus en plus développé en génie
civil. A long terme, la dégradation chimique de ces structures ne se limite pas a quelques
centimetres, mais peut s'étendre sur une plus grande échelle, affectant alors son fonctionnement
structurel. Cependant, la caractérisation expérimentale du comportement mécanique résiduel a
long terme sous dégradation chimique nécessite un temps considérable. Pour pallier ce probléme,
les approches de modélisation et de simulation numérique offrent la possibilité de projeter sur de
trés longues périodes le comportement chimique induit par la dégradation et son effet sur le
comportement mécanique structurel. La pertinence de ces modélisations réside dans leur capacité
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a s’adapter de fagcon automatique a une certaine diversité de matériaux, pour cela ils doivent
considérer la composition et la minéralogie de différents bétons. Dans cet article, nous présentons
un modele de dégradation chimique du béton non armé, applicable a 1'échelle de la structure et
couplant deux phénomeénes de dégradation chimique : la carbonatation et la lixiviation, cela en
prenant compte les conditions thermiques et hydriques. Ce modele chimique a été élaboré en vue
de son couplage avec un modele mécanique basé sur la théorie de 'homogénéisation. Les effets de
ces dégradations chimiques sur le comportement mécanique sont distincts : la lixiviation entraine
une diminution des propriétés de la pate de ciment hydratée (Le Bellégo et al., 2003; Ulm et al.,
2002), tandis que la carbonatation augmente ces propriétés en raison de conversion d’hydrates en
calcite (Takla, 2010). Ainsi, un modele d’homogénéisation du béton capable de décrire ces deux
effets dans un méme calcul basé sur la chimie est essentiel pour avoir une compréhension de ces
interactions complexes. Ce travail a été accompli dans le cadre d"un projet européen dédié al’étude
des centres de stockage de déchets radioactifs, le projet « EURAD-MAGIC », visant a favoriser la
collaboration entre des laboratoires effectuant des essais expérimentaux sur la dégradation
chimique des matériaux et d’autres laboratoires se consacrant a la modélisation de ces aspects a
différentes échelles. Notre laboratoire s’occupe de la modélisation chemo-mécanique a 1’échelle de
la structure et a trés long terme (plusieurs milliers d’année pour les tunnels d’entreposage des
déchets radioactifs en raison de la durée de demi-vie de ces déchets). Le scénario d’altération par
lixiviation et carbonatation est celui induit par le contexte géologique et d’exploitation des tunnels
Cigéo de 1’Andra.

II. REPRESENTATION DU MODELE THERMO-HYDRO CHIMIQUE

La modélisation de dégradations chimiques des matériaux cimentaire a été développée depuis
plusieurs décennies par les modeles géochimiques sont couplés a des modeles de transport pour
faire des modeles de transport réactif. Ces modeéles de transports réactifs considerent les différentes
especes chimiques se trouvant dans la solution interstitielle ou dans la phase solide par autant
d’équations de conservation qu’il y a d’especes chimiques. Les échanges avec le solide sont basés
sur 1'équilibre thermodynamique des especes (Jacques et al., 2011; Patel et al., 2021; Wilson et al.,
2018) qui sont des équations fortement non linéaires. Cela rend difficile I'application de ces modeles
a des grandes structures et a fortiori la réalisation de simulations sur de longues périodes (Seigneur
et al., 2020). Pour contourner ces difficultés, d'autres auteurs utilisent des approches de
modélisation a I'échelle macroscopique, ils considerent la dégradation chimique du béton comme
un processus holistique au niveau structurel du matériau (Phung et al., 2016; Wang et al., 2021). Ces
modeles classiques sont généralement développés pour étudier des cas spécifiques dans lesquels le
matériau est fixe, et ils ne prennent en compte les équilibres chimiques que de fagon globale sans
adaptation automatique a différents types de matériaux. Toutefois, il est essentiel de disposer d'un
modele adaptable a la minéralogie prenant en compte l'effet de la température et les équilibres
thermodynamiques. Le défis du modéle THCM présenté dans cet article consiste a le rendre
adaptable a une certaine gamme de minéralogies, tout en accroissant ses performances numeériques
par rapport aux modeles géochimiques classiques en utilisant la technique de réduction de modele
basée sur la limitation du nombre de variables.
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Le modele THC développé est décrit par une approche de réduction de modele revenant a ne
considérer que deux variables d’états principales pour gérer la chimie (C0: en phase liquide, Ca2*
en phase liquide) associées a W1 la quantité d’eau et T la température, formant ainsi quatre
équations de conservation. Les hypotheéses de cette réduction reposent sur des considérations
physiques. Au niveau de la carbonatation, 'hypothese d’équilibre instantané entre le gaz et le
liquide permet de réduire en une seule variable qui est la quantité totale de dioxyde de carbone en
solution en utilisant la loi de Henry et la loi des gaz parfaits, ce qui s’exprime par I'équation (1). Ce
choix permet de prédire la carbonatation dans un environnement atmosphérique mais aussi saturé
comme C’est le cas pour le milieu géologique environnant les tunnels de I’Andra. La lixiviation des
hydrates libere des espéces ioniques différentes, or pour réduire le nombre de ces variables a gérer,
deux hypothéses principales ont été formulées. La premiere est 'hypothése physique d’équilibre
instantané entre les phases dissoutes et solides (la vitesse de réaction solide-liquide étant, dans le
cas d’'une lixiviation, trés grande par rapport a celle de diffusion des especes), la seconde est que le
calcium étant 1'élément principal de la matrice cimentaire, 'équilibre thermodynamique des
hydrates peut étre approximé avec seulement le calcium en solution (Adenot, 1992). Le calcium en
solution a donc été choisi comme variable d’état pour gérer la lixiviation des hydrates, ce qui
correspond al’équation (2). Les deux équations (3) et (4), de I'eau et de température sont nécessaires
afin de coupler le modele chimique a la variation de I'état hydrique et thermique du matériau. La
calcite, la porosité et le degré de saturation sont considérés comme des variables internes ainsi que
les phases solides de la pate. Les équations présentées ci-dessous sont obtenues a partir des
équations de conservation combinée aux hypothéses de réduction de modele précédentes.

0C0y, . —
(0.5, + Ky (T)B(L = S| —5 25 + div [~(Deg c0,1 (8, 51, 7). grad €0y, o
00.S 00.(1-5,)
= Scacos - cozy ~ COy, (TL + KH(T).TL)

CO,, est la concentration totale du C02 en phase liquide [mol/m3], @ estla porosité, S, le degré de

saturation, K, (T) = avec Heo, (T) le coefficient de Henry, Dgq co,.(9,S,,T) le coefficient

R.T.Hco2(T)
de diffusion équivalent [m?.s]. Scaco3 - co,, €st la consommation du dioxyde de carbone diie ala

précipitation de la calcite [mol/m3.s].
dCas \ 0Ca**

; 2+ 24
((b. S, + W) —— +div [~Deaz+(@,5,,T). grad €a**| = Scacos - carv — Ca?.

09.S

et (2)
ot

Ca** est la concentration du calcium en solution[mol/m3], D u2+(®,S,,T) le coefficient de
diffusion effective, Sc,cos- cqaz+ €st la source due a la précipitation de la calcite et ’apports du
calcium au décalcification

oaw, ) _
TS + div [—DWL((Z), S,,T).grad WL] = Sw, 3)
m3d'eau

W, est teneur en eau en [ ], Dy, (@,S,,T) le coefficient de diffusion ,Sy,, décrit la quantité

m3de béton
d’eau libérée par la dissolution des hydrates.
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oT —

pe-Co——+div [—/IC. grad T] =0 4)
ot

T est la température exprimée en kelvins, p. est la masse volumique du béton [kg/m?], C, la capacité

thermique spécifique du béton [J/kg. K] et A, la conductivité du béton [J/s.m.K]

La modélisation de lixiviation est basée sur la modélisation de I'équilibre entre le calcium en
solution et le calcium solide par une courbe d’équilibre solide-liquide. Le fait d’introduire 1’effet
d’échanges solides-liquide, terme dCas/dCa** dans la capacité de 1'équation (2), peut conduire a
des instabilités numériques si cette courbe n’est pas a dérivée continue. Par conséquent, dans ce
modele, la modélisation de I'équilibre solide-liquide doit étre non seulement adaptable a la
minéralogie mais aussi continue, dérivable et inversible. La principale originalité de ce modeéle est
d’utiliser des fonctions de distributions des phases solides en fonction de la concentration du
calcium en solution pour satisfaire toutes les conditions précédentes. Ces fonctions supposent la
dissolution de chaque hydrate d'une fagon analytique en prenant en compte l'effet de la
température sur les équilibres thermodynamiques de chacun d’eux (Adenot, 1992; Tognazzi, 1998).
Ces fonctions supposent la dissolution progressive des hydrates en fonction de la concentration du
calcium en solution Pour chaque hydrate, une fonction élémentaire fH]. (Ca?*), présentée dans

I’équation (5), est paramétrée en fonction de la concentration de calcium en équilibre de cet hydrate
a une température donné [CaZy (T)]H . La concentration d’équilibre est calculé par un systeme
j

d’équation basé sur la thermodynamique. m; est un parametre controlant la progressivité de la
dissolution, il doit étre calé pour chaque famille d’hydrates en se basant sur des points
expérimentaux de la littérature. Par exemple pour les silicates de calcium hydraté (CSH), la
progressivité de la fonction permet de considérer la variété des rapports calcium/silicium sans
entrer dans le détail, mais en respectant la stoechiométrie globale des CSH.

mj

[Ca®*]

-1

ij(Ca“) =1-—exp — 1 e
Nmm) - [Ceio]

m;.In (2) ea(Mly,

A titre d'illustration, les courbes de dissolution de la portlandite sont représentées dans la Figure 1
pour trois températures différentes. En augmentant la température la courbe se décale vers la
gauche en raison de la diminution de la concentration du calcium en solution correspondant a
I'équilibre de la portlandite (Lothenbach et al., 2008; Peycelon et al., 2006) . La forme de cette
fonction évite la dissolution brutale des hydrates. Physiquement, pour la portandite, cet effet
reproduit 'effet de 1’accessibilité progressive au site de la réaction (Bes, 2019), il est en effet
impossible de dissoudre toute la portlandite sans affecter certains CSH qui isole certains grains de
portlandite. Outre cet aspect d’accessibilité, la progressivité de la fonction facilite également le
traitement numérique en délocalisant les fronts de dissolution, qui deviennent moins abrupts que
dans les codes géochimiques. Cette fonction fy,;(Ca®*) varie entre 0 et 1, elle indique la proportion

de quantités résiduels dans la phase en fonction de la concentration en calcium en solution.
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Figure 1: Courbes élémentaires de la dissolution de la portlandite (CH) a trois températures (25°C, 50°C,

85°C) en utilisant la fonction de distribution f;; (Ca?*) de I'équation (5)

Afin d’obtenir la variation du calcium solide total en fonction du calcium en solution pour
I'équation (2), les fonctions élémentaires de chaque hydrate sont multipliées par les quantités
maximales de calcium solide dans chaque hydrate pour l'état non dégradé et du degré
d’hydratation, qui ne dépend que de la composition chimique du ciment. Par conséquent, le type
de ciment est pris en compte automatiquement et la courbe du calcium solide total est obtenue en
additionnant les courbes élémentaires de chaque hydrate. La Figure 2 représente la courbe
d’équilibre total pour deux types de ciment un CEMI et un CEMYV, a la température de 25°C. On
peut constater l'absence de Portlandite dans le CEMYV, et la plus grande proportion
d’Hexahydrates.

mCH Afm  mHexa CSH Afm  mHexa CSH
35 35

CEMI , [cemv |

CaOrotal /Si0;
CaOrotal /Si0;

0 5 10 15 20 25 30 0 5 10 15 20 25 30
Ca®*(mol/m?) Ca?*(mol/m®)

Figure 2: Courbes d'équilibre thermodynamique pour CEMI et CEMV a 25°C (CH : Portlandite, Afm :
Monosulfoaluminate de calcium, Hexa : Hyexahydrate, CSH silicate de calcium hydraté avec une teneur
maximale de calcium de 1,65 fois la teneur en silicate)

III. PREDICTION DES PROPRIETES MECANIQUES EN FONCTION DE L’ETAT
CHIMIQUE

La pate de ciment est composée de grains de ciment anhydres, d’hydrates et de vides. Lors de la
décalcification, les volumes des phases solides décroissent et le volumes des vides augmentent.
Cela engendre une diminution des propriétés mécaniques de la pate (Gerard, 1996; Sellier et al.,

5
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2011; Ulm et al., 2002) . Par contre, du fait de la carbonatation, une nouvelle phase solide précipite,
la calcite. Certains auteurs (Chang and Chen, 2005; Ghorbanbeigi et al., 2016; Urbonas et al., 2016)
ont pu démontrer que la précipitation de la calcite augmente la rigidité du béton. Les propriétés
mécaniques de la pate varient donc en fonction de son état chimique. Pour considérer ces deux
aspects, le schéma d’homogénéisation de Mori-Tanaka a été choisi pour déterminer le module
d’élasticité de la pate de ciment dégradé (Mori and Tanaka, 1973). Ce schéma est adapté a la fois a
la dissolution des hydrates et la formation de la calcite.

-1

n n
4 ki —k ki —k

Knom = km+§ﬂmzcil—4m 1_Zcil—4m

=1 ki tgu, = kit g,

~ H N A (6)
Hhom = (.um +fmz +fm)<1 - G U +fm>

£ = o (9K + Bly)

M 6(km + 21hm)

Les modules de compressibilité et de cisaillement élastiques de la pate de ciment (Kppom, Upnom) SONt
déterminés par 1'équation (6). A ce niveau d’homogénéisation la matrice est le CSH solide définit
par ces propriétés k,, et p,,,. Les inclusions (i=1 .... 5) sont les anhydres, la portlandite (CH), les
aluminates (Afm, Aft, Hexa), la porosité totale et la calcite. Chacun a ses modules k; et y; connus
grace a des essais de nanoindentation (Ulm et al, 2002). Ce schéma considere les fractions
volumiques des inclusions ¢; déterminées par le modéle chimique qui calcule les volumes des
phases solides et la porosité en fonction de I'état chimique décrit précédemment (les phases solides
et la porosité étant variables internes du modeles). Ensuite, les propriétés homogenes du béton sont
déterminées en utilisant le schéma de Mori-Tanaka a un deuxiéme niveau (Figure 3), ou la matrice
représente la pate de ciment homogénéisée au premier niveau et les inclusions sont le sable et les
granulats.

Pate de ciment Béton Tunnel
o )
Portlandite —_| o ® ° . @ @O @ U@
i °
o Aluminates —_| °
Mo'de.le - P ite e ¢ k,)\:l O @ @ granulats
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Caldit ° ©® ° @ @ ) 2
alcte
Anhyd T o ° e o@' Sable
ydre —_| -
i L4 CSH Q @ ™Y @

Figure 3 : Schéma du modele multi-échelle THCM développé pour I'étude de la durabilité de tunnels en
béton de stockage des déchets radioactifs.

IV. APPLICATIONS DU MODELE

A. Essai de lixiviation en température
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L'essai de lixiviation du calcium réalisé par (Peycelon et al., 2006) sur des échantillons de pate de
ciment CEMI a été modélisé en condition saturée et a différentes températures (25°C, 50°C et 85°C).
Les données d’entrée du modele sont: la minéralogie du ciment, rapport E/C, température
maximale, degré de saturation. Les équations (1),(2),(3) et (4) du modéle sont résolues a l'aide d'une
approche itérative par la méthode classique des éléments finis et un schéma implicite pour le temps
et l'espace. La quantité de calcium libérée a été mesurée expérimentalement et comparée aux
résultats des simulations numériques a différentes températures (Figure 4). Les résultats
numeériques sont cohérents avec les résultats expérimentaux. L'effet de la température est bien
reproduit, la quantité de calcium lixivié augmente avec la température. Une validation plus
complete du modele chimique pour la lixiviation et la carbonatation est disponible dans (Ibrahim
et al., 2024).
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Figure 4: Comparaison des résultats expérimentaux de (Peycelon et al., 2006) avec les résultats numériques
de calcium cumulé en fonction du temps, a différentes températures.

La Figure 5 montre les profils simulés a trois échéances successives de la porosité et les profils du
calcium solide total dans la matrice du ciment en cours de décalcification a 25°C. Les profils de
porosité montrent 1'influence de la lixiviation du calcium sur la microstructure. L'augmentation de
la porosité est due a la dissolution des hydrates, en particulier de la portlandite. Les profils de
calcium en phase solide mettent en évidence les zones ot la décalcification est la plus importante.
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Figure 5: Simulation des profils du porosité et les profils du calcium solide total a différentes dates de
décalcifications a 25°C, I’abscisse correspond a la distance par rapport au bord de I’échantillon en contact
avec le bain de conservation des échantillons maintenu a pH 7
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La caractérisation des propriétés mécaniques des matériaux dégradés peut étre réalisée soit par des
essais de micro dureté, soit sur des matériaux entierement dégradés, soit par une analyse inverse
sur échantillons partiellement dégradés. La Figure 6 présente une comparaison entre le modele
dhomogénéisation de la pate et un test de micro dureté réalisé par (Danese, 1997). Le schéma
d’homogénéisation élastique choisi permet de prédire de facon relativement réaliste les propriétés
élastiques du matériau en fonction de sa composition chimique.

—Modele + Exp_microdureté

0,00 T T T T
0,00 5,00 10,00 15,00 20,00 25,00
Ca2+ (mol/m3)

Figure 6 : Calcul du module de Young de la pate en fonction du calcium en solution prédite par le schéma
d'’homogénéisation de Mori-Tanaka et comparé aux points expérimentaux d'essai de micro dureté de
(Danese, 1997)

B. Application au calcul d"un tunnel

Ce modéle THCM a été appliqué pour modéliser un tunnel de stockage de déchets nucléaires MA-
VL (moyenne activité vie longue). Ce tunnel est a 500m de profondeur, il subit la carbonatation
atmosphérique a I'intrados et une décalcification couplée a une carbonatation liquide a I'extrados
due au contact avec I'eau du milieu géologique saturé. Les figures ci-dessous représentent les
calculs apres un million d’années de dégradation chimique sur le profil de 0.5 m d’épaisseur d'un
voussoir en béton. Une légere augmentation du module de Young est remarquée du coté du tunnel
exposé a la carbonatation en raison de la précipitation de calcite de ce coté-la. Tandis que de I'autre
coté du voussoir, en contact avec le sol, le module de Young diminue suite a la dissolution des
hydrates (Figure 7).
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Figure 7: Prédiction de 1'évolution du module de Young du béton d'un voussoir du tunnel a différents temps
de dégradation chimique

t=10%6 Ans CaCo03 t=1056 Ans Cas

mol/m3 mol/m3

l 1960 I 1065

942 1063

I 145 I 1060

Figure 8: Champs de calcite précipité et de calcium solide total a 1 000 000 ans, projeté sur le maillage destiné
au calcul mécanique du tunnel de I’Andra

V. CONCLUSION

Le modele thermo-hydro-chemo-mécanique (THCM) présenté dans cet article, permet de coupler
la lixiviation du calcium et la carbonatation de la pate de ciment. Une loi d'évolution a été
développée pour décrire a la fois 1'équilibre thermodynamique des hydrates du ciment avec la
solution poreuse, en prenant en compte la variété minéralogie du ciment, 'effet de la température
et la dissolution progressive des hydrates. Les équations de ce modele ont été implémentées dans
le code aux éléments finis Cast3M. Ce modele permet de prédire les variations de porosité, du degré
de saturation, de la quantité d'hydrates résiduels, ainsi que celles de la profondeur de carbonatation
et de la lixiviation du calcium. Un schéma d’homogénéisation mécanique utilise les volumes des
phases calculées par le modele chimique, il permet de prédire les propriétés élastiques du béton a
chaque étape de dégradation. L'intérét de ce modele est qu’il est adaptable pour modéliser
différentes structures, différents types de ciments et il est utilisable pour faire des prédictions sur
des longues périodes pour un colit numérique raisonnable comparé aux codes géochimiques
classiques. Ce modeéle sera utilisé par la suite dans un contexte poro-mécanique pour le calcul de la
tenue mécanique a tres long terme des tunnels de 1’ Andra.
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microstructure d’un limon stabilisé a la chaux et au
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RESUME Le présent article propose un développement expérimental qui vise a estimer 1'effet
d’une pression de confinement sur un sol limoneux stabilisé avec un traitement mixte a la chaux
et au liant hydraulique RocAS pendant sa cure. En effet, dans les projets d’infrastructures
linéaires actuels, les sols stabilisés peuvent étre soumis a des contraintes importantes au sein
d’ouvrages géotechniques. Afin de montrer que ces conditions de cure favorisent ’hydratation
des phases cimentaires, une étude comparative est menée sur des éprouvettes ayant eu une cure
de 28 jours avec ou sans pression de confinement. Des analyses de diffractions des rayons X,
couramment employées pour suivre 1'apparition des phases hydratées au sein des matériaux
cimentaires, ne permettent pas de conclure quant a 1'évolution de I'hydratation dans le sol
stabilisé. En outre, des essais de porosimétrie par intrusion de mercure montrent qu'une cure
sous contrainte entraine une apparition plus précoce de la nano-porosité associée aux hydrates.
Une utilisation originale d’imageries par tomographie in situ a rayons X offre la possibilité
d’appréhender 1'évolution de la composition et de la microstructure au sein du matériau en cure
confinée. Elle est illustrée par une diminution du volume des particules anhydres et par un
affinement de la porosité.

Mots-clefs sol stabilisé, tomographie (in situ) a rayons X, porosimétrie par intrusion de mercure,
cure sous contrainte, micromorphologie

I. INTRODUCTION

L'optimisation du volume des déblais et remblais est un défi majeur de tous les projets linéaires
actuels (lignes ferroviaires, routes et canaux). C’est dans cette optique que des solutions innovantes
se développent afin de pouvoir réutiliser le sol en place méme s’il ne posséde pas les performances
mécaniques requises. Il est souvent nécessaire d’associer une amélioration chimique (par
traitement) et mécanique (par compactage). Généralement les sols sont préalablement stabilisés a
la chaux pour améliorer leur maniabilité sur le chantier, ensuite 1'ajout de liant hydraulique et le
compactage leur confére davantage de rigidité, de cohésion et de résistance. Dans un objectif de
réduction de I'impact carbone des projets linéaires, les liants utilisés sont désormais composés de
ciment Portland associé a des additions minérales (laitier de haut fourneau, cendres volantes, etc...).
Afin d’optimiser les dosages en traitement et les densités a atteindre, des campagnes
expérimentales sont menées sur des éprouvettes reconstituées en laboratoire ou prélevées sur des
remblais expérimentaux. Elles permettent de s’assurer que les performances mécaniques requises
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sont atteintes apres les temps de cure définis (Bell, 1996). Les conditions de cure en laboratoire
décrites dans les normes actuelles permettent de simuler correctement une cure dans un remblai de
faible hauteur (LCPC/SETRA, 2000). Par ailleurs, dans le cas des remblais de grande hauteur (> 10
m), il est nécessaire d’appliquer en laboratoire, sur 1'éprouvette subissant une cure, une pression de
confinement correspondant aux contraintes in situ a cette profondeur.

Le projet de recherche se concentre sur I'évolution d’éprouvettes de limon stabilisées par 1 %
de chaux et 5 % de liant hydraulique RocAS lorsqu’elles sont soumises ou non a une pression de
confinement de 300 kPa durant leur cure. Un gain mécanique d’environ 15 %, apporté par le
confinement isotrope lors de la cure, a été quantifié au moyen d’essais de résonance en torsion, non
présentés ici.

Avec l'objectif de vérifier cette hypothese, une étude comparative a été menée sur des
éprouvettes ayant eu une cure de 28 jours avec ou sans pression de confinement. Elle se concentre
dans un premier temps sur l’avancée des réactions d’hydratation par une quantification des réactifs
et des produits présents dans le sol limoneux en fonction du temps. Dans un deuxieme temps,
I’étude cherche a montrer I'impact de I'hydratation sur la microstructure du sol. Pour ce faire, des
imageries de tomographie in situ a rayons X sont exploitées pour appréhender aussi bien 1’évolution
de la composition que de la microstructure. En effet, le principe de tomodensimétrie qui régit
I’analyse tomographique résulte en une distinction d'une part des phases de haute densité (les
anhydres) et d’autre part de densité nulle (la porosité) (Nguyen et al., 2019). Les résultats de ces
essais sont complétés et comparés a ceux donnés par des essais de diffractions des rayons X (DRX)
et des essais de porosimétrie par intrusion de mercure.

II. MATERIAUX

A. Sol et traitement

Le matériau utilisé est un sol limoneux prélevé dans le Nord de la France. Une fois au laboratoire,
il est tamisé a 0,2 mm puis quarté. Une analyse granulométrique réalisée par diffraction laser sur le
tamisat a montré que 80 % des grains étaient inférieurs a 0,08 mm et que le diametre maximal des
grains était de 0,135 mm (ISO 13320:2020, 2020). Les essais d’identification du sol réalisés en
laboratoire ont donné les résultats de la valeur au bleu de Méthyléne (VBS = 2,2 g/100 g) (NF P94-
068, 1998) et les limites d’Atterberg (Limite de liquidité LL = 28 % ; Limite de plasticité LP =21 % ;
Indice de plasticité I,=7) (NF EN ISO 17892-12, 2018). De ces parameétres résultent une classification
du sol en un limon (M) de faible plasticité (L) (ASTM D2488, 2020).

Sur site, la premiére étape du traitement du sol consiste a en augmenter le pH en incorporant 1 %
de chaux. La chaux vive de I'étude est composée a 90 % de chaux vive (CaO). Son ajout favorise la
floculation, améliore la maniabilité du sol et diminue sa teneur en eau, modifiant ainsi sa texture et
le rendant plus propice a un compactage efficace. Cette étape alcalinisante est essentielle pour
optimiser 1'efficacité du traitement ultérieur au liant hydraulique. Ce liant, ajouté a hauteur de 5 %,
a une composition semblable a un CEM III/A, c’est-a-dire 35 % de ciment Portland et 65 % de laitier
de haut fourneau. Plus exactement, une analyse minéralogique a indiqué qu’il contenait du quartz,
de I'alite (CsS), de la bélite (C2S), des aluminates (CszA), de la brownmillerite (C+AF), de la calcite, de
la Portlandite, du gypse et de ’anhydrite. Le liant renforce les propriétés mécaniques du sol en
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formant des coques cimentaires autour des agrégats de sol préalablement agglomérés par la chaux.
Ces coques sont composées d’hydrates provenant de la réaction de I'eau avec les anhydres cités ci-
dessus. IIs ont été identifiés comme étant majoritairement de la Portlandite (C-H), des silicates de
calcium hydratés (C-S-H), des aluminates de calcium hydratés (C-A-H), des aluminosilicates de
calcium hydratés (C-A-S-H).

B. Confection des éprouvettes

La densité attribuée aux éprouvettes reconstituées en laboratoire a été déterminée au moyen
d’essais Proctor normal effectués aupréalable sur le mélange de limon humide, chaux et liant
hydraulique (NF P94-093, 2014). Le résultat des essais est présenté dans la Figure 1, sous la forme
d’un graphique de la densité seche [Mg/m3] en fonction de la teneur en eau [%]. Les cinq points de
la courbe Proctor correspondent a cinq échantillons compactés a des teneurs en eau différentes. Les
courbes tracées en gris correspondent a des degrés de saturation Sr [%] de 100 %, 90 % et 80 %. Pour
le sol stabilisé, la densité séche optimale mesurée (odOPN =1,75Mg/m3) a la teneur en eau
optimale wOPN = 17,5 % est représentée par un carré bleu.
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o191, T Sr=100% 2.01 6088
£ .. ——— Sr=90% f ¢ N-28-T
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Ficure 1. Courbe Proctor et lignes de saturation. Ficure 2. Courbes de compactage.

Le mélange est compacté statiquement en une seule couche (Serratrice, 2018) a une teneur en eau
Woen + 1 % qui correspond a la teneur en eau optimale déterminée par essai Proctor, a laquelle est
ajouté 1% pour compenser 1'eau qui sera consommeée par la chaux. Les éprouvettes de 50 mm de
diametre et de 100 mm de hauteur sont confectionnées pour atteindre 96 % de la densité séche
maximale (19,9 KN/m3). Ce type de compactage est rapide et permet une bonne productibilité des
éprouvettes, ce qui est illustré par le graphique de l'indice de vide e [] en fonction de la contrainte
axiale [kPa] de la Figure 2. L'indice des vides moyen des 5 éprouvettes est e = 0,58 et il varie entre
0,55 et 0,59 avec un écart-type de 0,014. Le Tableau 1 indique les conditions de cure des éprouvettes
et les essais effectués.

TABLEAU 1. Description des éprouvettes reconstituées.

Eprouvette NT N-28 C-28 N-28-T C-28-T
Temps / Pression de cure - 28j/Pam | 28j/300kPa 28/ Patm 28 /300 kPa
Essai PIM-DRX Tomographie aux rayons X

*NT : Non traité ; N : cure normalisée ; CS : Curing stress ; Patm : Pression atmosphérique ; T : tomographie a rayons X.
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IIL. METHODES EXPERIMENTALES

A. Diffraction des rayons X

La diffraction des rayons X (DRX) permet d’identifier les phases cristallisées de matériaux sous
forme de poudre en utilisant un faisceau de rayons X réfléchi dans des directions spécifiques
lorsqu'il rencontre un cristal. Chaque phase cristalline correspond a un ensemble spécifique de pics
en termes d'angle et d'intensité qui sont empiriquement liés aux distances atomiques par la loi de
Bragg. Les essais ont été effectués sur des poudres provenant d’éprouvettes de sol traité
reconstituées en laboratoire, séchées, broyées puis tamisées a 80 um sur une gamme d'analyse de 7
a 70 [°20].

B. Porosimétrie par intrusion de mercure

Les essais de porosimétrie par intrusion de mercure (PIM) rendent possible I'investigation de
la porosité comprise entre 3 nm et 100 pm. Ils consistent a injecter du mercure a pression croissante
afin de remplir la porosité accessible d'un cube de 15*15*15 mm?3 prélevé dans une éprouvette puis
séché (ISO 15901-1:2016, 2016). Chaque pression peut étre associée a un diametre de taille de pores
(D) [m] avec 'équation de Washburn (Washburn, 1921) ot P est la pression d'injection du mercure
[MPa], v est la tension superficielle du mercure dans le vide (0,485 N/m) et O est I'angle de contact
entre le mercure et le solide (fixé a 130°) :

__4ycosfO

> @

C. Tomographie a rayons X
L’imagerie par tomographie a rayons X est une méthode non destructive et non invasive qui fournit
des informations sur la structure interne d’un objet. Elle est régie par le principe de I'atténuation
différentielle des rayons X. IIs interagissent avec les composants en fonction de leur densité : ils
sont diffusés, absorbés ou transmis. Chaque point de mesure correspond a un coefficient
d’atténuation linéique qui est associé a un pixel. Ces pixels sont assemblés en matrices qui
représentent des coupes 2D de l'objet. Un niveau de gris (NDG) est attribué a chaque pixel en
fonction de la densité de la matiere qu'il représente. Les matériaux de forte densité ont un NDG
élevé, tandis que les matériaux de faible densité ont un NDG faible selon le principe de la
tomodensimétrie. Les scans ont été réalisés avec le tomographe du laboratoire 3SR de 1'Université
de Grenoble qui a la particularité de pouvoir étre utilisé avec un chargement, par exemple en
appliquant une pression de confinement autour de I'échantillon a observer. Les essais présentés ont
été réalisés dans le cadre d’essais de faisabilité, ce qui explique qu’il n’y ait qu'une éprouvette par
condition de cure.

Les scans, d'une durée de 6 heures, consistent en une rotation de l'éprouvette dans le
tomographe selon un pas d’angle de 0,25°. L’énergie d’acquisition est déterminée en fonction de la
taille de I'échantillon (100 keV). La taille des pixels, 30 um, est imposée par la taille des échantillons
et la durée de I'analyse. Dans cette étude, il est intéressant de pourvoir disposer d'une éprouvette
de méme taille que celles testées lors d’essais de mécanique des sols standards, c’est-a-dire 50 mm
de diametre et 100 mm de hauteur. Pour tenir compte de la taille inhabituelle des objets a observer,
il a fallu fabriquer une cellule sur mesure en plexiglas.
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FIGURE 3. Coupe horizontale de I'éprouvette N-28-T et histogramme en niveau de gris correspondant.

Une coupe horizontale de 1'éprouvette N-28-T en 8 bit est présentée dans la Figure 3. En
l'associant a son histogramme en niveaux de gris (255 NDG) il est possible de distinguer la matrice
de sol et les hydrates en gris, la porosité en noir et les grains anhydres en blanc. Les scans
représentent un ensemble de 3500 coupes horizontales qu'il est nécessaire d’assembler pour créer
des « images » qui seront ensuite traitées. Ces images reconstruites, d'un volume initial de 22,8 Go,
sont converties en 8 bit afin de faciliter leur traitement. Cela signifie que le nombre de niveaux de
gris passe de 65535 a 255. L’objectif final est d’isoler les pixels correspondants aux grains anhydres
et a la porosité, respectivement les NDG les plus élevés et les plus faibles, d’apres leur densité. En
effet, les minéraux du sol limoneux et les hydrates ont des densités semblables, ce qui ne permet
pas leur distinction.

Pour ce faire, le logiciel Fiji (Schindelin et al., 2012) et la bibliotheque Python SPAM (Software
for the Practical Analysis of Material) (Stamati et al., 2020) sont utilisés conjointement. Les étapes
du traitement sont les suivantes :

e Des parallélépipedes de 3*3*9 cm? sont extraits au centre des éprouvettes cylindriques. Ces
volumes sont communément appelés des ROI (Region Of Interest) en analyse d’images. Ils ont
un volume bien défini qui permet de calculer précisément les fractions volumiques des
composants le constituant (en 1’occurrence pores et particules anhydres dans I'étude).

e Pour faciliter la distinction des différentes phases, la luminosité et le contraste des images sont
ajustés puis elles sont filtrées a I'aide d'un filtre gaussien avec un rayon d'application o = 1. II
participe a 'amélioration du contraste entre un pixel et son voisinage, ce qui rend les contours
des objets a observer plus nets.

e Lesimages sont ensuite binarisées, c’est-a-dire que les pixels se voient attribuer une valeur de
0 ou 255 NDG. II existe plusieurs modes de binarisation proposés par Fiji qui affectent
différemment les valeurs 0 et 255 aux pixels. Par conséquent, le choix du mode a un impact
direct sur le volume de particules obtenu a la fin du traitement.

e Le plugging BoneJ développé pour Fiji permet d’analyser les particules en 3D (Domander et
al.,, 2021). Le choix de la taille des particules a détecter est un parametre important dans la
variabilité des résultats de porosité et de volume de grains anhydres. Cette étape permet de
produire des images .tif dans lesquelles les particules sont identifiées et associées a des
volumes. Des histogrammes de distributions peuvent étre produits a partir de ces données.
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IV. RESULTATS

A. Evolution de la composition du sol
L’augmentation des propriétés mécaniques des sols stabilisés est associée al’évolution des réactions
d'hydratation (Bell, 1996). Dans les matériaux cimentaires, I'évolution de la quantité d’anhydres et
d’hydrates est usuellement mesurée par des essais de diffraction des rayons X. Sur du « soil
mixing », il a été montré que la cure sous pression favorisait les cinétiques d’hydratation,
notamment en favorisant ’acces des anhydres a 'eau (Rabbani et al., 2019).

La Figure 4 présente les résultats des analyses par DRX réalisés sur le limon naturel et sur les
éprouvettes N-28 et C-28. Les diffractogrammes sont présentés dans un graphique de l'intensité [ ]
en fonction de l'angle [°20]. L'analyse effectuée sur le limon non traité a permis d'identifier les
minéraux qui le composent : du quartz, des phases carbonatées (calcite et dolomite), des feldspaths
sous forme d'albite, de la muscovite, de la kaolinite, du clinochlore et du microcline. La présence
d'hématite a également été détectée.
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FIGURE 4. Diffractogrammes des échantillons de sol naturel (NT) et de sol stabilisé apres 28 jours de cure
(cure normalisée : N-28 et cure confinée : C-28).

Les diffractogrammes obtenus pour les deux échantillons de sol stabilisé apres 28 jours de cure
(N-28, C-28) sont identiques a ceux du sol naturel (NT). Apres cette période de cure, des phases
anhydres et hydratées sont censées coexister au sein du sol. Ces minéraux correspondent d'une
part, a ceux identifiés dans le liant et d’autre part, aux hydrates formés par leur réaction avec 1’'eau
contenue dans le sol. La détection des phases hydratées au sein des sols stabilisés est souvent ardue,
d’autant plus quand le dosage de traitement est inférieur a 10 % (Bouras, 2020), néanmoins les
auteurs espéraient que la cure confinée permette d’en identifier certaines. La difficulté a détecter
les hydrates dans les sols stabilisés repose principalement sur leur faible cristallisation, car ils sont
généralement présents sous forme de gels. Une quantité de traitement plus importante, a hauteur
de celle qui est ajouté en « soil mixing » (jusqu’a 30 % de liants) permettrait stirement d’observer
I'impact de la pression de cure sur I'hydratation.

L’utilisation de la tomographie a rayons X a permis de pallier ce manque expérimental en
rendant possible le suivi des phases anhydres qui se distinguent par leur haute densité. Comme il
n'est pas possible d'observer la formation des hydrates (leur densité étant similaire a celle des
composés du sol limoneux), les réactions d'hydratation sont appréhendées de maniere indirecte par
la diminution du pourcentage volumique des particules anhydres visibles. Les étapes du processus
développées en III.C. conduisent a la comparaison de la distribution granulaire des particules
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anhydres au sein des deux éprouvettes (Figure 5). Les histogrammes sont présentés dans des
graphiques du pourcentage volumique des grains [%] en fonction de leur rayon équivalent [um)].
La résolution en voxels imposée par I'imagerie ne permet d'observer qu'une partie des grains
anhydres présents dans 1'éprouvette. Ont été sélectionnées uniquement les particules supérieures
a 0,00027 mm? (10 voxels), afin de limiter celles qui correspondraient vraisemblablement a du bruit.
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FIGURE 5. Distribution granulaire des particules anhydres en fonction de leur rayon équivalent au sein des
éprouvettes N-28-T (a) et C-28-T (b), a 0 et 28 jours.

La comparaison des distributions révele que le pourcentage volumique des anhydres a
davantage diminué au sein de 1'éprouvette confinée. De surcroit, méme avant le premier scan, le
pourcentage d’anhydres est deux fois plus faible dans C-28-T que N-28-T. Ceci met en évidence une
hydratation rapide des grains anhydres avec une cinétique moindre pendant les 28 jours (tzs) de
cure de N-28-T que dans la premiére heure de cure (to) de C-28-T. Dans les deux éprouvettes, le
nombre de particules détectées a ts est plus important qu'a to, ce qui pourrait signifier que certaines
particules se sont fragmentées pendant I'hydratation.

200 pm

FIGURE 6. Evolution de la morphologie d'une particule anhydre entre le scan to et tzs (éprouvette C-28-T).

La Figure 6 illustre 'hydratation d’une particule anhydre qui se situe au sein de I'éprouvette
CS-28-T. L'image a) montre une représentation 3D de cette particule apres le premier scan et 'image
b) apres 28 jours de cure confinée. Visuellement, la particule a t28 semble étre "érodée"” et des creux
se sont développés sur sa surface. Sachant que la tomographie permet de faire des distinctions par
la densité des phases, ces observations semblent indiquer que des phases non hydratées de haute
densité se sont transformées en des phases hydratées de plus faible densité. Ces hypotheses
coincident avec le fait que les particules anhydres s’hydratent toujours de l'extérieur vers le centre,
au contact de I'eau (Le Chatelier, 1887).
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B.  Evolution de la porosité

A T'instar de I'évolution de la composition du sol liée a I’avancement des réactions d’hydratation,
le réarrangement micro-morphologique entrainé par le traitement joue un role majeur dans
I'amélioration de ses propriétés mécaniques. Les essais de PIM et les imageries tomographiques
fournissent une estimation qualitative de la distribution porale au sein des éprouvettes. Néanmoins
les essais de PIM ont tendance a surestimer le volume de la nano-porosité. Ceci est dit d'une part a
l'utilisation de I'Eq. 1 qui donne des résultats plus ou moins cohérents en fonction de la géométrie
du pore investigué (Diamond, 2000). Et d'autre part, la pression de mercure nécessaire (jusqu'a 430
MPa) pour atteindre les plus petits pores peut déformer et endommager la matrice du matériau
(Feldman, 1984). La tomographie aux rayons X telle qu'utilisée dans 1'étude correspond a une taille
de pixel de 0,03 mm et le volume des pores mesuré dépend de la méthode de traitement de 1'image.
C’est-a-dire que les plages de mesure des deux essais ne se recoupent pas. La mesure de porosité
totale d'une éprouvette est d'environ 37 %, les essais de porosimétrie par intrusion de mercure
estiment une porosité d'environ 30 % [0,001 — 10 um] et la tomographie d'environ 1,2 % [> 30 pum].

Les résultats des essais de PIM sont présentés dans la Figure 7. L'essai réalisé sur l'échantillon
de limon non traité est représenté en marron, sa porosité a une distribution bi-modale et est
majoritairement située entre 0,1 et 3 um. Les courbes de distribution porale des éprouvettes N-28
(en violet) et C-28 (en vert) illustrent que la cinétique d’évolution de la porosité associée a
I’hydratation est favorisée par I’application de la pression de cure de 300 kPa durant les 28 premiers
jours. En effet, au sein de I'échantillon C-28 des 28 jours de cure, la nano-porosité se développe au
détriment de la micro-porosité.
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FIGURE 7. Distribution porale et indice des vides cumulés obtenus par les essais PIM.

L’analyse particulaire 3D réalisée sur les pores identifiés sur les images de tomographie permet
'obtention de distributions porales présentées sous forme d’histogrammes d’indices de vides en
fonction du rayon équivalent des particules (Figure 8). Les barres vertes correspondent a
I'éprouvette ayant eu une cure a pression atmosphérique (N-28-T) et les violettes a I'éprouvette
ayant eu une cure confinée (C-28-T). Globalement, pour la méme éprouvette, la porosité diminue
et la courbe se décale vers des rayons de pores équivalents plus petits. La différence entre les
courbes, correspondant au scan a to, des deux éprouvettes illustre le fait que la pression de cure a
un impact sur I'’hydratation des le début de la cure.
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FIGURE 8. Distributions porales d'apres les imageries de tomographie a rayons X.

V. CONCLUSION

Deux méthodes d'analyse classiques (diffraction des rayons X et porosimétrie par intrusion de
mercure) ont été utilisées en parallele d'une méthode d'analyse plus originale (tomographie a
rayons X) dans 1'objectif de comprendre le gain mécanique, dans un sol traité, apporté par une cure
sous contrainte de 28 jours. Les principaux résultats sont les suivants :

e Les essais de DRX ne permettent de distinguer ni les phases anhydres de la chaux et du
liant, ni les phases hydratées présentes dans les éprouvettes de limon traité méme apres
une cure confinée.

e Latomographie a rayons X rend possible la visualisation de phases anhydres probablement
associées a l’ajout de chaux. Le nombre et la fraction volumiques de ces particules anhydres
sont inférieurs dans I'éprouvette ayant une cure confinée.

e Les essais de porosimétrie par intrusion de mercure et les imageries tomographiques
montrent que les distributions porales sont impactées par 'application d'une pression de
confinement lors de la cure.

e Une famille de nano-pores n’est identifiée par PIM que dans 1'éprouvette sous pression.
Elle peut étre associée a la formation des coques cimentaires autour des agrégats, qui est
plus précoce en cure confinée.

e Latomographie montre un affinement des pores mesurés entre 0 et 28 jours de cure, avec
davantage de pores détectés en cure normalisée.

o Les essais de faisabilité présentés montrent que la tomographie in situ aux rayons X est une
méthode adaptée pour suivre la cure sous pression d’un limon stabilisé a la chaux et au
liant hydraulique d’un point de vue de sa composition et de sa morphologie.
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RESUME

Ce travail vise a développer de nouveaux matériaux a base de terre crue (TC) stabilisée au moyen
d’un liant géopolymere pour des applications en travaux publics telles que les bordures. Le liant
utilisé est a base de métakaolin (MK) et d'une solution alcaline composée de silicate de sodium et de
I'hydroxyde de sodium. Afin d’optimiser les formulations vis-a-vis des résistances mécaniques
attendues, un plan d’expériences de second degré de type matrice composite a été élaboré en variant
trois rapports molaires : SiO2/Al203 (X) de 3 a 4 ; Na20/Alz203 (Y) de 0.9 a 1.1 et H20/Naz0 (Z) de 20
a 26. Quinze formulations ont été élaborées afin d’établir un modéle mathématique de second ordre
reliant les résistances mécaniques aux parametres d’entrée X, Y, et Z. Dans une premiere approche,
le rapport massique métakaolin/terre crue (MK/TC) a été fixé a 0.33. Des éprouvettes prismatiques
sont fabriquées et les propriétés physicochimiques et mécaniques sont déterminées. Les premieres
analyses ont montré que les formulations de rapport molaire Si0z2/Al203 (X) élevé présentent de
meilleures résistances mécaniques contrairement aux formulations de rapports H20/Naz0 (Z) et
Naz20/Alz03 (Y) élevés. Les résistances optimales en compression (22.5 MPa) et en flexion (4.5 MPa)
sont obtenues pour le triplet (X=3.8, Y=0.9 et Z=20). A la suite de la validation du modéle
mathématique, statistiquement et expérimentalement, le rapport massique MK/TC a été varié de
0.33 a 0.16 afin d’évaluer I'impact environnemental du liant.

Mots-clefs Terre crue, stabilisation, géopolymere, optimisation, ACV.

I. INTRODUCTION

Chaque année en France des millions de tonnes de terre sont excavées sur les chantiers de
construction. Rien que le projet du Grand Paris Express qui concerne l'extension du réseau de
transport francilien sur plus de 200 km, va générer selon les estimations plus de 45 millions de
tonnes de terres excavées d’ici 2030. Face a ces quantités trés importantes posant des problemes de
stockage et de traitement, les autorités francaises ont imposé la nécessité de les valoriser. Les terres
d’excavation sont souvent valorisées dans des applications telles que les briques en terre
comprimée (BTC) ou I'adobe(Shaaban, 2021), mais rarement dans le secteur des travaux publics,
notamment dans des applications telles que les bordures et les glissiéres de sécurité. L'utilisation
de la terre crue nécessite souvent une stabilisation chimique afin de remédier aux problémes de
durabilité tels que le retrait de séchage, les cycles d’humidification-séchage et de gel/dégel (Barman
and Dash, 2022). Cette stabilisation chimique est réalisée par I’ajout d'un liant organique ou minéral
tel que le ciment portland, la chaux ou le bitume. Toutefois, ces liants ont un impact
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environnemental tres élevé, ce qui peut compromettre leur utilisation. Actuellement, le liant
”géopolymere”, qui est un polymere inorganique développé par Davidovits en 1976 (Davidovits,
2005) est considéré parmi les liants les plus prometteurs pour répondre aux enjeux
environnementaux. Ce dernier est formé par la réaction entre une source aluminosilicate amorphe
telle que le métakaolin et un activateur alcalin tel que le silicate de sodium (Duxson et al., 2007), ce
processus crée une structure tridimensionnelle stable, offrant des propriétés mécaniques
(résistances a la compression et a la flexion) similaires a celles obtenues en utilisant des ciments
traditionnels, tout en présentant des avantages environnementaux significatifs. Pourtant, son
utilisation pour la stabilisation de la terre crue est encore peu étudiée dans la littérature. L’objectif
de cet article est d’étudier la viabilité de 1'utilisation d'un liant géopolymere a base de métakaolin,
pour valoriser la terre crue dans des applications telles que les bordures. Dans un premier temps,
une optimisation du liant dans la matrice terre-géopolymere a été réalisée a 1'aide d'un plan
d’expériences de second degré a trois facteurs (5i02/ALOs (X); Na2O/ALOs (Y); H2O/Naz0 (Z)).
Ensuite le rapport massique métakaolin/terre crue (MK/TC) a été optimisé afin de réduire 'impact
environnemental des différentes formulations, une analyse de cycle a été réalisée pour évaluer la
viabilité écologique des différentes formulations ainsi que la contribution de chaque constituant
des mélanges.

II. MATERIAUX ET METHODES

A. Matériaux utilisés

La terre crue (TC) utilisée dans cette étude est issue de la société Exctract Ecoterres spécialisée dans
le traitement et la valorisation des terres d’excavation et des sédiments de dragage. Les résultats de
I’analyse granulométrique montrent que le sol est composé de 12 % de graviers (>4mm),14 % de
sable grossier (2-4 mm), 61% de sable fin (0.63-2 mm), et 13% de particules fines (<63 um). L’analyse
par Diffraction aux Rayons X du sol révele la présence du quartz (5i02) comme minéral principal,
des feldspath (microcline, albite et I'orthoclase) et des traces d’argiles (kaolinite et illite). Le
Métakaolin (MK) utilisé provient de la calcination flash des carrieres de Fumel par Argeco. Le
tableau 1 résume les compositions chimiques des matériaux obtenues par XRF. La solution alcaline
utilisée pour l'activation du métakaolin est composée d'une solution de silicate de sodium ajustée
par de I'hydroxyde de sodium en pastilles et de I'eau distillée. La solution de silicate de sodium
fournie par l'entreprise Fisher, est caractérisée par un rapport molaire SiO2/Na20 de 2.1, une partie
seche de 38.3 % et une densité de 1.5. L’hydroxyde de sodium utilisé est fourni par I'entreprise
SIGMA d’une pureté supérieure a 98 %.

Tableau 1 : Composition chimique des matériaux.

Oxydes wt (%)
SiO2 AlLOs | CaO | MgO | FexOs | Na2O | KO TiO2 PAF
Matériaux
Meétakaolin (MK) 67.10 26.80 1.12 0.11 2.56 0.01 0.12 1.37 <1
Terre crue (TC) 79.80 5.70 2.62 0.32 3.47 0.17 0.87 0.87 5.4

B. Méthodologie et formulations

Dans un premier temps, le liant géopolymere a été optimisé dans la matrice terre-géopolymere en
utilisant un plan d'expériences sur des échantillons prismatiques de dimensions 4x4x16 cm?®. Le
rapport massique MK/TC a été fixé a 0.33, pour assurer une bonne ouvrabilité des mélanges,
particulierement ceux fabriqués avec un rapport molaire Z(H20/Na20) bas. Tandis que les trois
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rapports molaires du systeme (5i02/Al20s (X) ; Na2O/ALOs (Y) ; H:O/Naz0 (Z)) sont variés. Ensuite,
nous avons procédé a I'optimisation du rapport MK/TC en utilisant 1'algorithme présenté dans la
section B.2. Tous les échantillons fabriqués ont été démoulés apres 48 h et conservés dans des
conditions contrdlées a une température de 20 + 3 °C et une humidité relative supérieure a 80%. Les
résistances a la compression et a la flexion sont déterminées suivant la norme NF-EN 196-1.

B.1 Optimisation du liant par un plan d’expériences

Afin d’optimiser le liant géopolymere dans la matrice terre-géopolymere, un plan d’expériences de
second degré de type matrice composite centrée a trois facteurs a été élaboré a l'aide du logiciel
AZURAD (Azurad). Les facteurs d’entrée du modele sont les rapports molaires SiO2/AL:Os (X),
Na:0/ALQOs (Y) et H2O/Na:0 (Z). Chaque facteur a été réglé sur trois niveaux [bas (-1), centre (0) et
haut (+1)] comme indiqué dans le tableau 2. Les limites inférieures et supérieures choisies pour
chaque facteur ont été établies en se basant sur des résultats de la littérature (Juengsuwattananon
etal., 2019) et en prenant en compte I’ouvrabilité des mélanges. Au total, dix-sept formulations ont
été élaborées comme indiqué dans le tableau 3 (quinze pour le plan d’expériences, et deux pour la
validation des modeles prédictifs). L’objectif principal de ce plan d’expériences est d’identifier
lI'influence de chaque facteur et de leur interaction sur les réponses du systéme, qui sont dans notre
cas, les résistances a la compression et a la flexion. De plus, un modele quadratique a été développé
pour modéliser les réponses du systeme en fonction de chaque facteur et de leurs interactions en
tout point du domaine expérimental, avec le polynome quadratique suivant :

R=bo+b:1 X+b:2Y+b3Z+b2 XY +bsXZ+b3YZ+bun X2+b2Y2+bzZ2+¢

Ou:

J bo : moyenne au centre du domaine

o bi(1,2,3) : effets des parametres (X, Y,Z)

U bij(12,23,13) : effets des interactions (XY,YZ,XZ)

U bii(11,22,33) : coefficients des termes quadratiques (X2?,Y2,22); € :1'erreur

Tableau 2 : Les facteurs d'expériences et leur niveau.

Facteurs Symbole Niveau des facteurs
Bas (-1) Centre (0) Haut (+1)
X(Si02/A1203) X 3 35 4
Y (Na:0/Al0s) Y 0.9 1 1.1
Z(H20/Na20) Z 20 23 26

Tableau 3 : Formulations du plan d’expériences.

Expériences X(5102/AL20s) Y(Na2O/ALOs) | Z(H20/Na:20) Mpyk
Mrc

F1 3 0.9 20 0.33

F2 4 0.9 20 0.33

F3 3 1.1 20 0.33

F4 4 1.1 20 0.33

F5 3 0.9 26 0.33

F6 4 0.9 26 0.33
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F7 3 1.1 26 0.33
F8 4 1.1 26 0.33
F9 3 23 0.33
F10 4 23 0.33
F11 3.5 0.9 23 0.33
F12 3.5 1.1 23 0.33
F13 3.5 1 20 0.33
F14 3.5 1 26 0.33
F15 3.5 1 23 0.33
F16 3.8 0.931 20.501 0.33
F17 3.6 091 21.07 0.33
B.2 Optimisation de la quantité du liant
(X,Y,Z) optimaux pour

Wy = MK =033
0 mpg i

Calcul de U, = % ————— » Critére d’ouvrabilité :
MKTMrC 1

Variation de
- MMk
: mre,

Calage de
U; = Uy envariant (Z)

Calage de
U; = Uy envariant (Y,Z)

1

Chercher Z(Y) qui
maximise la réponse Rc

Non

Croisement des deux
fonctions Z(Y) et Z(W)Y)

Formulation

Figure 1: Algorithme d’optimisation du rapport MK/TC.

Afin de minimiser l'impact environnemental du liant, la méthode décrite dans 1'algorithme
présenté dans la figure 1 a été suivie. Cette méthode consiste a fixer le rapport massique eau/ (terre
+ métakaolin) (U=E/(TC+MK)), puis a faire varier le rapport massique (Wi=MK/TC) en diminuant
la quantité du métakaolin. A chaque variation de ce rapport, un ajustement du rapport U; = U, est
effectué en modifiant les deux rapports molaires Y(Naz20) /AL2Os) et Z(H20/Naz0). Au total, quatre
formulations, désignées par Wo, W1, W2 et W, ont été respectivement élaborées avec des rapports
massiques Wi=MK/TC de 33%, 26%, 21% et 16%. Les quatre formulations ont le méme rapport
molaire X(5102/A1203) de 3.8 issu de I'optimisation par plan d’expériences. Le tableau 4 récapitule
les différentes formulations élaborées, mettant en évidence les rapports massiques Wi=MK/TC ainsi
que les rapports molaires X, Y et Z correspondants. Des essais de résistance a la compression et a la
flexion, ont été effectués a 7 et 28 jours. Par la suite, l'impact environnemental des quatre
formulations a été évalué.
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Tableau 4 : Formulations d’optimisation de Wi.

Rapport molaire Rapport massique

F lati m m(H,0
ormulations | o 410y | Nw0aLOs | HONmo | w=Tux | _mE0)
Mmrc myg + My

Wo 3.8 0.931 20.501 0.333 0.226

Wi 3.8 1.025 22.557 0.26 0.226

W2 3.8 1.118 24.596 0.21 0.226

W;s 3.8 1.254 27.590 0.16 0.226

III. RESULTAS ET DISCUSSIONS
A. Optimisation du liant géopolymere
A.1 Résistances a la compression et a la flexion

La figure 2 résume les résistances a la compression et a la flexion obtenues a 28 jours pour les quinze
formulations du plan d’expériences. Les valeurs de la résistance a la compression varient entre 3.4
et 23.0 MPa, tandis que celles de la résistance a flexion varient entre 0.5 et 4.1 MPa. Les résistances
mécaniques maximales sont obtenues avec la formulation numéro F2, qui est élaborée avec les
rapports molaires X(SiO2/Al20s) de 4, YNa20/Al2Os) de 0.9 et Z(H20/Naz0) de 20. L’effet de chaque
rapport molaire sur les résistances mécaniques est discuté dans la section A.3.

25

M Rc (28j) mRf(28j)

20

15

10

Résistance mécanique (MPa)

F1 F2 F3 FA  F5 F6 F7 F8 F9 F10 F11 F12 F13 F14 F15

Figure 2 : Résistances a la compression et a la flexion des formulations.

A.2 Validation des modéles de prédiction

Une analyse statistique a été réalisée afin de valider les modeles quadratiques qui décrivent les
résistances a la compression et a la flexion en fonction des rapports molaires [X(SiOz/AL:Os),
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Y(Na2O/ALO:s) et Z(H20/Naz20)]. Le tableau 5 présente les valeurs du coefficient de détermination
R?, du R? ajusté et de la valeur de probabilité (valeur-p) des deux modeles.

Tableau 5 : Données statistiques des modéles prédictifs.

Données statistiques Degré de liberté | R? R?A | Valeur-p
Modeéle de la résistance en compression (Rc) 5 0.995 0.987 | 0.0004 (<0.05)
Modele de la résistance en flexion (Rf) 5 0.979 0.941 | 0.0011 (<0.05)

Rc=10,36 +3,01X-2,33Y -4,85Z -0,308XY - 0,8XZ +1,56YZ - 1,26 X2+ 0,56 Y> + 0,86 Z? (MPa)
Rf=2,16 +0,51X - 0,50Y — 1,04 Z + 0,04XY - 0,05 XZ + 0,263 YZ - 0,29 X2 + 0,02 Y2 + 0,22 Z2 (MPa)

Les modeles se révelent robustes avec des coefficients de détermination élevés, atteignant 0.995
pour la résistance a la compression et 0.979 pour la résistance a la flexion. Les valeurs-p des
modeles, respectivement de 0.0004 et 0.0011 pour la résistance a la compression et a la flexion, sont
inférieures a 0.05, ce qui confirme la significativité statistique des modeles quadratiques. Ainsi, ces
modeéles sont considérés comme ajustés et fiables. En complément de la validation statistique des
modeles prédictifs, une validation expérimentale a été réalisée. Deux formulations ont été
sélectionnées de maniere aléatoire a l'intérieur du domaine expérimental. Les deux modéles ont
ensuite été appliqués aux formulations choisies pour évaluer leur performance et leur capacité a
prédire les résistances mécaniques. La comparaison entre les résultats expérimentaux et les
prédictions des modeles, a confirmé leur efficacité et leur précision, avec des erreurs de prédictions

comprises entre 1.26 % a 4.9 % comme indiqué dans le tableau 6.

Tableau 6 : Validation des modéles mathématiques.

Résistance a la Résistance a la flexion
Rapport molaire compression a a
Formulation 28 jours (MPa) 28 jours (MPa)
X Y Z V.p | V.m | Différence | V.p | V.m | Différence
(S102/AL20s) | (Na20/ALO:s) | (H20/Na:20) % %
20.00 3.95
F16 (test 1) 3.8 0.931 20.501 19.66 1048 +1.7 3.90 4019 +1.26
19.03 3.78
F17 (test 2) 3.6 0.91 21.07 18.08 10.67 +4.9 3.63 10.27 +3.96
V.m : Valeur mesurée | V.p : Valeur prédite

A.3 Discussion sur I'évolution des résistances mécaniques en fonctions des rapports molaires

= Effet du rapport molaire (5i02/Al2QO3)

L'augmentation du rapport molaire SiO2/Al20s (X) de 3 a 4 a un effet favorable sur les résistances
mécaniques. Pour des rapports molaires Na2O/AL:Os (Y=0.9) et H2O/Na20 (Z=20) I'augmentation
du rapport X(SiO2/Al:Os) de 3 a 4 améliore respectivement de 50 % et 17 % la résistance a la
compression et la résistance a la flexion. Les valeurs des coefficients b: qui traduisent I'effet de ce
rapport molaire, obtenues apres une analyse statique des résultats s’élevent a 3.016 pour la
résistance a la compression et 0.515 pour la résistance a la flexion. Cet effet favorable sur les

6
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résistances mécaniques s’explique par I'augmentation des especes [Si], qui favorise la réaction de
géopolymeérisation et la formation d'un gel N-A-S-H plus dense (Alumino-Silicates de Sodium
Hydraté) (Duxson et al., 2007). Les valeurs négatives du coefficient b2 du terme quadratique X2,
indiquent I'existence d’un optimum pour le rapport molaire SiO>/Al2Os, qui se situe entre 3.7 et 3.8,
Cet optimum est mis en évidence par les surfaces de réponse de la résistance a la flexion Re=f (X, Z,
Y=0.9) et Re=f (X, Y, Z=20) (figure 3).

= Effet du rapport molaire (Na2O/Al203)

MPa

24

Z (H,0/Na,0)
N
@

Y (Na,O/AlO,)
w

N
N

N

n
=]

3 32 34 36 38 4 "3 32 34 36 38 4

X (SiOZ/AIZOS) X (SiO,/Al,0,)

Figure 3 Surfaces de réponses de la résistance a la flexion, illustrant les effets des
rapport molaires (X, Z) quand Y=0.9 (gauche) et (X, Y) quand Z=20 (droite)

Dans notre plan d’expériences, 'augmentation du rapport molaire Na2O/AL:Os (Y) de 0.9 a 1.1
entraine une diminution des résistances mécaniques. Pour des rapports molaires SiO2/Al:Os (X=4)
et H2O/Naz0 (Z=20), cette augmentation réduit respectivement de 35.6% et 26.8 % la résistance a la
compression et la résistance a la flexion. Cet effet négatif est aussi traduit par les coefficients bz ( -
2.33 et -0.505) du tableau 7. En effet, un exces en Na:O par rapport a ALOs peut prématurer la
précipitation du gel aluminosilicate, ce qui entraine une diminution des propriétés mécaniques du
géopolymere (Juengsuwattananon et al., 2019).

Tableau 7 : Effets des rapports molaires sur les résistances a la compression et a la flexion.
Terme Coefficient Valeur (Rc) Effet (Rc) | Valeur (Rf) | Effet (Rf)
Moyenne au centre bo 10.361 - 2.16 -
X(Si02/AL20s) b1 3.016 Positif 0.515 Positif
Y(Na:0/ALQOs) b2 -2.331 Négatif -0.505 Négatif
Z(H20/Na:0) bs -4.852 Négatif -1.04 Négatif
XY b -0.308 N-5* 0.0493 N-5*
XZ bis -0.803 N-5* -0.053 N-5*
YZ bz 1.561 Positif 0.263 Positif
X2 bu -1.264 E-Opti* -0.298 E-Opti
Y2 bz 0.560 N-5* 0.021 N-5*
z2 bss 0.865 N-5* 0.226 N-5*
N-S : Non significatif (valeur-p>0.05) / E-Opti: Existence d"un optimum

= Effet du rapport molaire (H:O/Na20O)
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Dans cette étude, le rapport molaire H2O/Na2O a été varié de 20 a 26 afin d'évaluer son influence
sur l'ouvrabilité et les résistances mécaniques. L'augmentation de ce rapport molaire permet
d'améliorer l'ouvrabilité de notre matériau en réduisant la viscosité de la solution alcaline.
Cependant, cette amélioration de 1'ouvrabilité s’accompagne d'une réduction drastique des
performances mécaniques, comme en témoignent les coefficients bs de -4.85 et -1.04 (Tableau 7).
Cette baisse des résistances mécaniques s'explique principalement par l'augmentation de la
porosité et la réduction de la densité du matériau. Le rapport molaire H2O/NazO (Z) est étroitement
lié a la quantité d'eau présente dans le systeme. Cette eau joue un rdle crucial dans le processus de
dissolution des especes Si-Al, mais ne participe pas au processus de polymérisation du
géopolymere (Yusuf et al., 2014).

B. Optimisation du rapport massique métakaolin/terre-crue (W; = 7:[—”:2‘)

La figure 4 illustre I’évolution de la résistance a la compression a 7 et 28 jours, en fonction du rapport
(W=MK/TC). En prenant Wo=0.33 comme formulation de référence, la résistance a la compression
a 28 jours diminue de 24.4% pour W1, 31.5% pour W2 et 66.5% pour Ws. La baisse importante de la
résistance a la compression de la formulation Ws par rapport a Wo s’explique d'une part, par le
rapport molaire H2O/Naz0 tres élevé (27.59), ne favorisant pas la formation d’un gel géopolymere
performant. Et d’autre part, par la réduction du volume de la pate géopolymere. L’augmentation
de la valeur du rapport molaire H:O/Na2O est conséquente a la quantité d’eau utilisée pour
maintenir le rapport (eau / (terre + métakaolin)) constant a 0.226 (tableau 4), afin d’avoir une
maniabilité acceptable du mélange terre-géopolymere. Par conséquent, il sera nécessaire d’utiliser
des adjuvants tels que les superplastifiants pour les formulations dont le rapport (W=MK/TC) est
inférieur a 21%, afin de réduire la quantité d’eau et ainsi, la valeur du rapport molaire H:O/Naz0.

25 -~ mRc(7j) mRc(28j)

20
20

14,94 15,12
15 | 13,7

11,27
10,08

6,7
4,41

Résistance a la compression (MPa)

w0 wl w2 w3

Figure 4 Résistance a 1a compression a 7 et 28 jours des formulations Wi

C. Analyse du cycle de vie des formulations Wi

L’objectif de cette partie de 'étude est de déterminer les impacts environnementaux des quatre
formulations Wo, W1, W2 et Ws. L'unité fonctionnelle choisie pour cette étude est la fabrication d’1
m3 de terre crue stabilisée par un liant géopolymere (GPTC). Les limites du systeme étudié sont la
production et le transport du métakaolin flash d’Argeco et des activateurs alcalins, ainsi que le
transport et le tamisage de la terre crue (figure 5). L’analyse du cycle de vie des quatre formulations
a été réalisée selon la norme ISO 14040, puis modélisée avec le logiciel openLCA en utilisant les
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bases de données Ecoinvent v3.9. Le transport des matériaux est modélisé en utilisant la donnée «
« transport, freight, lorry 16-32 metric ton, EURO6 ». La distance totale parcourue par 1'ensemble
des matériaux s'éleve a 930 km. L'énergie nécessaire pour le tamisage d'une tonne de terre crue est
de 1,08 kWh, tandis que le malaxage d'un metre cube de matériaux requiert 7,09 kWh (Glanz et al.,
2023). Les calculs des impacts environnementaux ont été réalisés selon la méthode CML v4.8 2016.
Seuls les bilans carbones sont présentés dans cette partie. La figure 6 présente les résultats de
I'analyse du cycle de vie obtenus pour 'indicateur de changement climatique (GPW 100), avec la
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Figure 5 : Limites du systéme étudié.

contribution de chaque flux pour chaque formulation. L’empreinte carbone des formulations Wo,
Wi, W2 et Ws est respectivement de 170.6, 148.1, 131.3 et 112.2 kg¢qCOz2/m3. On note une baisse
comprise entre 32% et 55%, en comparaison a I'empreinte carbone d'un béton ordinaire de classe
de résistance (C25/30). Le silicate de sodium se révele étre le principal contributeur au bilan carbone,
avec des taux de contribution compris entre 40.2% et 46.3%. Le métakaolin, quant a lui, a une
contribution comprise entre 26.6% et 30.6%. Le transport contribue également d'une maniere
significative avec des taux compris entre 19.6% et 20.3%. Afin de réduire 'impact environnemental
des formulations, une utilisation d’activateurs alcalins plus écologiques est nécessaire, en recourant
a de nouveaux processus de fabrication moins énergivores. En raison du bon compromis entre les
performances mécaniques et environnementales, la formulation W3 est retenue pour la fabrication
de 30 ml de bordures de type P1 (500x200x80 mm?) dans le cadre d"un projet expérimental mené
par I'entreprise Vinci construction en vue d’une mise en situation réelle.

180

160 M S.Sodium
& 140
g B Metakaolin
8 120
\g 100
&0 80 Transport
2 60
§ 40 B Tamisage/Malaxage
g 2 8851 ., (987 . |18 q |22 | mNOH
o 510 885 1135 -

WO W1 W2

Figure 6 : Bilan carbone des formulations W1.
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IV.CONCLUSION

Cette étude a pour objectif d’analyser I'efficacité de la stabilisation de la terre crue al’aide d’un liant
géopolymere a base de métakaolin. Différents rapports molaires ont été étudiés. L’optimisation du
liant dans la matrice terre-géopolymeére, réalisée a I'aide d'un plan d’expériences de second degré,
a démontré que l'augmentation du rapport molaire SiO2/Al:Os améliore les performances
mécaniques du matériau, avec l'existence d'un optimum a X=3.8 obtenu dans le cadre de cette
étude. En revanche, I'augmentation des rapports molaires Na2O/AL20s et H2O/Na20 présente un
effet défavorable sur les résistances mécaniques en raison de la quantité d’eau élevée présente dans
le systeme. De plus, deux modeles prédictifs des résistances mécaniques ont été développés puis
validés statistiquement et expérimentalement.L’optimisation du rapport massique
métakaolin/terre-crue (Wi=MK/TC) a démontré qu'en dega de 21%, les résistances mécaniques
diminuent drastiquement en raison du rapport molaire H:O/Na:0O élevé, qui ne favorise pas la
formation d'un gel géopolymere (N-A-S-H) performant. Enfin, une analyse du cycle de vie est
réalisée pour les différentes formulations. Les résultats de cette derniere démontrent que le silicate
de sodium est le plus grand contributeur au bilan carbone. Comparativement a I'empreinte carbone
d’un béton ordinaire de classe de résistance (C25/30), nous observons une baisse de 1’ordre de 55%
des émissions de COz, bien que les résistances ne soient pas équivalentes. Des études de durabilité,
notamment la résistance aux cycles gel/dégel et humidification/séchage et le retrait de séchage sont
en cours. Il est prévu d'exploiter les résultats obtenus a une échelle industrielle pour une utilisation
dans la conception de bordures de type P1 (500x200x80 mm?3).
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RESUME De nombreux ouvrages en béton sont atteints de réactions de gonflement internes
(RGI) pouvant affecter leur tenue en service. Pour étre capable de modéliser 1'évolution de leur
comportement, des recherches doivent étudier les couplages avec des sollicitations mécaniques.
De telles études demeurent néanmoins complexes a mettre en ceuvre en laboratoire. Ceci est
d’autant plus vrai pour un chargement en compression biaxiale représentatif des enceintes de
confinement nucléaires précontraintes suivant deux directions. Or, le fluage du béton provoque
des pertes de précontraintes pouvant compromettre leur fonction d’étanchéité si elles s’avéraient
trop élevées dans certaines conditions. Un bati original de fluage biaxial a été congu pour tester
des dalles en béton de 20x20x15 cm. Leurs déformations sont mesurées suivant les trois
directions grace a des capteurs a fibre optique noyés résistants aux conditions séveres
nécessaires pour accélérer les RGI. L’analyse des résultats des essais réalisés montre que les
déformations de fluage dépendent fortement des conditions de chargement. La distribution
asymétrique des contraintes révele l'importance de l'effet Poisson entre les deux directions. Les
essais avec RGI étant toujours en cours, les résultats disponibles de fluage biaxial sans RGI
constituent une base de données originales permettant de tester les modeles.

Mots-clefs Fluage Biaxial, Réactions de Gonflement Internes, expérimentations, Fibre Optique

I. INTRODUCTION

Les réactions de gonflement interne (RGI) constituent une problématique majeure pour de
nombreux ouvrages en génie civil construits avant leur découverte. Ces pathologies pouvant se
développer dans les bétons des ouvrages de génie civil nucléaire, elles pourraient affecter les
caractéristiques mécaniques (module d'élasticité, résistances en traction et en compression) ainsi
que les propriétés de transfert (perméabilité a 1'air). Ces conséquences pourraient compromettre la
stireté des ouvrages. La réaction sulfatique interne (RSI) peut survenir dans les enceintes de
confinement en raison de la nature massive de telles structures en béton. A un jeune age, la
réaction d'hydratation est exothermique, ce qui signifie que la chaleur générée au coeur par cette
réaction n'aura pas le temps de s'évacuer ou de se dissiper a I'extérieur dans le cas de structures

massives.

La présence de précontrainte, notamment dans les enceintes de confinement, atténue l'expansion
liée a la pathologie dans les directions chargées, créant une anisotropie de déformations
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potentiellement préjudiciable pour le comportement structural. En outre, 1'élévation de la
température dans les ouvrages influence les mécanismes du fluage et des RGI, entrainant une
augmentation des cinétiques des déformations associées, justifiant ainsi son étude. Plusieurs
essais de fluage biaxial ont été réalisés dans la littérature, le premier ayant été effectué en 1969
(Gopalakrishnan et al., 1969). Les résultats ont montré que le fluage sous compression biaxiale est
inférieur a celui sous compression uniaxiale pour une méme valeur de contrainte dans la direction
donnée. Hilaire a réalisé un essai de fluage biaxial durant lequel les déformations dans les deux
directions chargées ont été mesurées par corrélation d'images (Hilaire, 2014). L'évolution du
fluage sous charge uniaxiale semble similaire au fluage sous charge biaxiale. Enfin, Kim et al. ont
réalisé des essais de fluage, uniaxiaux, biaxiaux et triaxiaux. L'analyse des résultats a montré que
les 3 valeurs de coefficient de Poisson, celui estimé lors du chargement, celui de fluage et enfin
celui effectif (qui est la combinaison des deux) sont approximativement égaux pour chaque
formulation de béton, et ils augmentent quand la résistance du béton augmente (Kim et al., 2005)
(Kim et al., 2006). Des essais de compression biaxiale ont été réalisés a I'EDF en utilisant des vérins
hydrauliques a faible débit pour assurer une stabilité de la contrainte appliquée sur les
éprouvettes de béton (Charpin et al., 2018). Cependant, les déformations différées du béton ont
été mesurées dans les deux directions de charge. Ce qui rend cette étude originale, c'est la mesure
des déformations différées biaxiales du béton dans les trois directions de l'éprouvette, couplée
avec les RGL

Néanmoins, les évolutions des déformations dans toutes les directions chargées et libres d'un
béton sous compression biaxiale atteint d’'une RGI demeurent tres peu étudiées. Cette étude a
donc pour objectif d’évaluer le fluage en compression biaxiale, avec et sans couplage avec des
RG], afin de comprendre les mécanismes et couplages, et de tester, voire d’améliorer les modeéles.

Afin d'atteindre cet objectif, huit batis de fluage de compression biaxiale ont été spécifiquement
congus pour permettre la réalisation d'essais couvrant l'ensemble des configurations Thermo-
Hydro-Chemo-Mécanique (THCM). Diverses configurations de fluage ont été testées

compression uni-axiale, compression biaxiale, avec chargements symétriques et asymétriques. Les
essais ont été réalisés avec des contraintes de 8,5 MPa et 12 MPa, représentatives de celles induites
par les aciers de précontrainte verticaux et ortho radiaux des enceintes de confinement. La
FIGURE 1 présente I'ensemble des configurations d’essais réalisés dans le cadre du programme
expérimental avec quatre types de bétons, ainsi que conditions thermiques (températures de 20°C
et 38 °C) et mécaniques (sans chargement, chargement uniaxial et biaxial). Le programme

expérimental complet comprend 26 configurations d'essais.

Formulations béton
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FIGURE 1. Programme expérimental indiquant les formulations ainsi que les configurations de charge
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Le béton Bll constitue le matériau utilisé dans les enceintes de confinement des centrales
nucléaires et sert de référence dans le cadre de cette étude. La composition de ce béton comprend
un dosage de ciment de 400 kg/m3 avec un rapport E/C de 0,56, utilisant des granulats de nature
calcaire. Le béton B11+TT est une version du béton B1ll auquel est appliqué un Traitement
Thermique (TT) au jeune age pour favoriser le développement de la RSI. Le béton T11 présente
une distribution granulaire similaire a celle du béton B11, a la différence que ses granulats sont
réactifs afin de développer la Réaction Alcali-Granulat (RAG). Enfin, le béton T11+TT est traité
thermiquement au jeune age afin d’étudier les couplages entre la RAG et la RSI d’une part, ainsi
qu’avec le fluage d’autre part.

II. BATI DE FLUAGE BIAXIAL

Un dispositif original de fluage en compression biaxiale a été mis au point afin de mesurer les
évolutions des déformations différées des bétons due a la précontrainte biaxiale. Pour concevoir
ce dispositif un cahier des charges listant toutes les caractéristiques et éléments nécessaires pour
pouvoir appliquer les différentes conditions d’essais a été dressé :

- Les contraintes sont appliquées par l'intermédiaire de deux vérins hydrauliques capables
d’exercer une contrainte d’au moins 12 MPa sur la surface des éprouvettes.

- Les vérins sont fixés sur un cadre métallique de forte rigidité pour limiter les déformations
parasites de ce dernier pendant l'essai de fluage.

- L’ensemble cadre et vérins est capable de maintenir les contraintes pendant de longues périodes
(environ 6 mois), et de résister aux conditions thermo-hydriques des configurations d’essais,
notamment une immersion dans une eau dont la concentration en produits lixiviés du béton

augmente dans le temps.

Sa masse et son gabarit ont été optimisés de maniére a tester des échantillons de béton de taille
suffisante pour des mesures dans des zones non perturbées par ses conditions aux limites, et a ce
qu’il puisse étre déplacé avec les moyens de manutention disponibles au laboratoire. En d'autres
termes, un calcul élastique a été réalisée avec Cast3m pour modéliser le gabarit et son
comportement, démontrant que les effets de frettage sont négligeables dans les zones centrales de
I'éprouvette. La FIGURE 2 présente le schéma et les photos d’un bati biaxial. Comme défini dans
le cahier des charges, il est constitué de 2 vérins hydrauliques qui sont fixés a un cadre métallique
de grande rigidité. Une plaque métallique est utilisée pour répartir la force du vérin sur la totalité
de la surface de I'échantillon de béton. La pression est appliquée par l'intermédiaire d’une pompe
hydraulique manuelle et elle est ajustée a l'aide d'un manometre. La déformation de fluage du
béton, en particulier lors des premiers jours de chargement, entraine une perte de pression du
vérin. Pour pallier cette perte de pression, chaque vérin est associé a un accumulateur d'azote qui
la compense. Les échantillons de béton sont des parallélépipedes 20x20x15cm.
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 Plaque métallique |

2 vérins hydrauliques

FIGURE 2. Bati de fluage bi-axial avec ses différents éléments constitutifs

A. Suivi des déformations des éprouvettes

Dans le cadre de cette thése, les déformations du béton sont mesurées a l'aide d'un réseau de
capteurs a fibre optique. La fibre optique est un cable, constitué de fibres de verre, qui peut
transmettre des données a grande vitesse. Pour interroger la fibre optique, la méthode de
diffusion de Rayleigh a été retenue. Le phénomene de diffusion de Rayleigh est un phénomeéne
élastique qui se produit lorsque le photon incident est diffusé par les atomes de silice présents
dans la fibre optique (Maurin et al., 2020). Le profil réflectométrique est obtenu en utilisant la
technique de OFDR (Optical Frequency Domain Reflectometry) combinée a des mesures OBR
(Optical Backscatter Reflectometry). Cette combinaison de techniques permet d'obtenir des
mesures de déformation précises et réparties le long de la fibre optique. La fibre optique
sélectionnée pour I'étude (NEUBREX FN-SILL3) permet d'obtenir des mesures réparties avec une
résolution spatiale de 0,65 mm. Le choix s’est porté sur cette fibre de par son aptitude a pouvoir
enregistrer des mesures dans des conditions relativement séveres avec des échantillons
immergées dans de 1'eau basique a 38° C sur des durées d’environ 6 mois. Elle doit également
résister a la cure thermique au jeune age avec une température de palier a 80 °C. Le
positionnement des fibres optiques noyés dans le béton est illustré dans la FIGURE 3, permettant
ainsi la mesure des déformations en 3D : les deux directions longitudinales dans le plan et la
direction transversale hors plan. Les fibres optiques sont maintenues et fixées pendant le coulage
du béton a 'aide de fils de nylon attachés aux moules dans trois directions.

20 ecm

15cm

(d) Mise en place des fibres optiques

FIGURE 3. Instrumentation des fibres optique dans les 3 directions du moule

B. Conditions Thermo-Hydro-Mécanique (THM)

Les conditions thermo-hydro-mécaniques (THM) sont les suivantes :
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o Maintien de la température de conservation dans l’eau : les éprouvettes de béton sont
maintenues a deux températures différentes, soit 20° C = 1° C, soit 38° C + 1°C. La solution de
conservation est chauffée a 38 °C a l'aide d'une résistance de chauffe-eau électrique d'une
puissance de 100 W ou 200 W, selon le volume d'eau a chauffer. Un thermometre est immergé
dans l'eau pour surveiller en permanence sa température. Les éprouvettes maintenues a une
température de 20° C sont placées dans une salle climatisée a cette méme température.

U Application des conditions mécaniques : deux types de batis de fluage en compression
ont été utilisés pour réaliser les essais du programme expérimental : des batis de fluage uniaxial
déja disponibles au LMDC et des dispositifs de fluage biaxial mis au point spécifiquement pour
cette étude.

III. PRESENTATION ET EXPLOITATION DES RESULTATS

Dans cette partie, seuls les résultats des bétons B11 et B11+TT seront présentés. Les essais sur T11
et T11+TT sont toujours en cours. Pour le béton B11, la résistance a la compression varie entre
37,6 MPa et 43,9 MPa suivant les coulages, tandis que pour le béton B11+TT, les valeurs se situent
entre 23,1 MPa et 31,4 MPa. Pour le béton B11, les valeurs du module de Young varient entre 28,8
GPa et 33,7 GPa pour les différents coulages. En revanche, pour le béton B11+TT, ces valeurs se
situent entre 27 GPa et 28,5 GPa. Les variations entre les gachées de béton s'expliquent par
I'hétérogénéité des granulats, ce qui conduit a des résultats dispersés (Hilaire, 2014).

»g '
B11 - [12 MPa, 8,5 MPa, 0] - 38°C 2w ‘ 8,5 M
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800 -O-Directions libres -O-Direction chargée de 12 MPa
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200 b arrpoopo-0-000— r(}my-oa)—u:o—;:b—i
5" j::‘:’iég!f“tﬁd-
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FIGURE 4. (a) Déformation totale sous charge B11 [12 MPa, 8,5 MPa, 0] 38°C (b) Mécanisme du fluage
propre a long terme (Ulm et al., 1999)

A. Effet du chargement asymétrique sur un béton sain (le béton B11 de référence)

La FIGURE 4 présente les évolutions des déformations mesurées suivant les 3 directions pour une
éprouvette de béton B1ll soumise a une charge biaxiale asymétrique de 12 et 8,5 MPa, et
maintenue a une température de 38 °C dans l'eau. Tout d’abord, ces résultats démontrent la
capacité de ces capteurs a fibre optique a mesurer dans de telles configurations d’essais. Au
moment de la charge, des déformations élastiques de contraction se produisent dans les deux

5
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directions chargées (12 et 8,5 MPa) alors qu'une déformation élastique d'extension due a I'effet
Poisson est mesurée dans la direction non chargée. Une fois la charge maintenue, le phénomene
de fluage débute dans les directions chargées. Comme attendu, le fluage dans la direction la plus
chargée (12 MPa) est supérieur par rapport a celle moins chargée (8,5 MPa).

Le rapport de fluage entre la direction 8,5 et 12 MPa est éloigné du rapport des contraintes entre la
direction 8,5 et 12 MPa. Par conséquent, dans le cas d'un chargement biaxial asymétrique, la
direction la plus chargée montre un fluage plus important que le chargement biaxial symétrique,
tandis que la direction moins chargée montre un fluage plus réduit que le chargement biaxial

symétrique. Cette différence est plus accentuée pour le béton B11+TT.

La cinétique de fluage est élevée a court terme, puis elle s’atténue avec le temps, comme observé
habituellement dans le cas d’essais plus classiques de fluage en compression uniaxiale pour des
contraintes modérées n’induisant pas de fluage tertiaire. La variation de la cinétique peut étre
expliquée par le mécanisme du fluage a long terme. L'application de la charge induit une
relaxation de la micro-contrainte dans les zones d'adsorptions empéchées situées a 1'échelle des
nanopores de la pate de ciment (FIGURE 4(b)). Ce mécanisme entraine le glissement des feuilles
de C-S-H, provoquant une contraction dans le béton. Par la suite, les forces de liaison se relachent
avec le temps, et d'autres sites deviennent alors des sites potentiels de rupture ou de fluage. Ce
processus en chaine épuise successivement les sites de fluage activés par la charge mécanique,
conduisant au vieillissement observé dans la cinétique du fluage en fonction de I'age du matériau
(Ulm et al., 1999). En ce qui concerne la direction non chargée, la poursuite de I'extension est
observée, attribuable a I'effet Poisson de fluage et a ’absorption d’eau.

Apres une période de 200 jours sous charge, l'éprouvette est déchargée, entralnant une
recouvrance instantanée se manifestant par une extension dans les directions initialement
chargées et une contraction dans la direction libre de charge. Une recouvrance réversible différée
se produit ensuite mettant en évidence la part irréversible du fluage.

B. Effet du traitement thermique

Pour les parties a venir, les résultats seront montrés en soustrayant la déformation élastique
instantanée des déformations totales sous charge. Cette opération s'avere essentielle pour faciliter
lI'analyse comparative entre les différentes éprouvettes de béton.

B11 et B11+TT - [12 MPa, 8,5 MPa, 0] - 38°C
200

0 50 100 150 250

Déformation différée sous charge (um/m)

2-B11- Direction chargée de 8,5 MPa

- targement (i0UF)

Conditions de conservation

FIGURE 5. Déformation différée sous charge B11 et B11+TT [12 MPa, 8,5 MPa, 0] 38°C
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La FIGURE 5 illustre les déformations différées sous charge sur une période de 250 jours pour
deux essais de fluage biaxial soumis a des charges asymétriques de 12 MPa et 8,5 MPa, pour les
bétons B11 et B11+TT. Ce graphique permet de comparer les résultats de fluage entre le béton de
référence et le béton traité thermiquement a un jeune age. Il est important de noter que les charges
asymétriques de 12 MPa et 8,5 MPa ont été choisies, car elles représentent la valeur de la
précontrainte appliquée dans les enceintes de confinement.

La FIGURE 5 montre que la déformation de fluage dans la direction la plus chargée, a 12 MPa, est
plus prononcée pour le béton B11+TT. Deux hypotheses potentielles peuvent expliquer cette plus
grande déformation de fluage du béton B11+TT, mettant en évidence l'impact du traitement
thermique au jeune age sur la déformation de fluage :

. La réduction de la résistance a la compression du béton : Il est essentiel de noter que le
traitement thermique entraine une diminution de la résistance a la compression du béton. Suite au
traitement thermique du béton, une dilatation thermique se produit au sein des éprouvettes.
Cependant, du fait que le coefficient de dilatation thermique de la pate de ciment est plus élevé
que celui des granulats, une dilatation différentielle se manifeste, entrainant l'apparition de
microfissures a l'interface entre la pate de ciment et les granulats. Ceci explique la réduction de la
résistance a la compression apres le traitement thermique au jeune age (Heinz & Ludwig, 1987).

. La variation des structures de C-S-H : Le fluage a long terme du béton est le résultat de la
réorganisation des silicates de calcium hydratés (C-S-H) suite a leur glissement. Le traitement
thermique au jeune age joue un rdle crucial en modifiant la structure et la densité des C-S-H, ce
qui a un impact direct sur le comportement de fluage du béton (Sellier et al., 2016).

En revanche, aucune différence significative n'est observée entre les deux types de béton dans la
direction la moins chargée (8,5 MPa). Ce comportement s'explique par le fait que le béton traité
thermiquement subit une plus grande déformation dans la direction la plus chargée (12 MPa), ou
la contrainte est plus élevée, et qu'il pourrait compenser cette déformation dans l'autre direction
ou dans la direction moins chargée (8,5 MPa).

Concernant, les déformations dans les directions libres non chargées, le béton B11+TT montre une
extension significative par rapport au béton B11. De plus, apres la décharge a 200 jours, tant dans
les directions soumises a des charges que dans les directions libres du béton B11 + TT, on observe
une extension légerement plus importante par rapport aux déformations de recouvrance
observées pour le Bll. En conséquence, des interrogations surgissent quant au possible
développement de la RSI. Afin de confirmer la présence d'ettringite différée (indiquant le
développement de la RSI), des analyses au Microscope Electronique a Balayage (MEB) ont été
réalisées dans le cadre de cette these.

C. Détermination du potentiel de gonflement avec le MEB

Afin de vérifier le développement de la RSI dans le béton B11+TT, des observations au MEB ont
été réalisées sur différentes éprouvettes de béton B11+TT ayant subi des conditions de chargement
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variées (essais libres de contrainte, essais de chargement uni axial et essais de chargement biaxial).
La FIGURE 6 illustre la formation d'ettringite différée a l'interface entre la pate de ciment et le
granulat (FIGURE 6(a)), ainsi que dans la pate de ciment elle-méme (FIGURE 6(b)). Bien que ce
test ne soit pas de nature quantitative, les échantillons soumis a une charge biaxiale présentent un
niveau significativement plus élevé de fissures et d'ettringite par rapport aux échantillons non
soumis a une charge.

) —_—
15kU X208 186 1m .

FIGURE 6. Observations au MEB

D. Effet du niveau de chargement

La FIGURE 7 présente les déformations différées sous charge d'un béton de type B11 soumis a
deux conditions de chargement : une charge uni-axiale de 8,5 MPa 1D - [8,5 MPa, 0, 0] et une
charge bi-axiale asymétrique de 12 MPa et 8,5 MPa 2D - [12 MPa, 8,5 MPa, 0], a une température
de 38° C. Pour le chargement bi-axiale, seule la direction chargée a 8,5 MPa est montrée sur la
FIGURE 7.
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FIGURE 7. Effet du niveau de chargement B11
Les résultats indiquent que la déformation en fluage uni axial (a 8,5 MPa) est plus importante que
celle en fluage biaxial (avec la direction chargée a 8,5 MPa). Il convient de noter que le fluage
biaxial dans la direction chargée a 8,5 MPa est réduit en raison de la compensation causée par la
deuxieme direction chargée a 12 MPa. Par conséquent, 1'effet de Poisson pour le fluage biaxial
entre les directions chargées réduit les déformations en fluage. En conclusion, la déformation en
fluage biaxial est réduite par rapport au fluage uni axial.
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E. Effet de I'anisotropie du chargement
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FIGURES 8. Effet de 'anisotropie du chargement 2D symétrique et 2D asymétrique

Les FIGURES 8 présentent les déformations différées sous charge dans deux conditions de
chargement pour les bétons B11 et B11+TT : une charge biaxiale symétrique de 12 MPa 2D - [12
MPa, 12 MPa, 0] et une charge biaxiale asymétrique de 12 MPa et 8,5 MPa 2D - [12 MPa, 8,5 MPa,
0], a une température de 38 °C. Dans le cas du chargement asymétrique, le graphique ne montre
que la direction la plus chargée (12 MPa). Ainsi, la comparaison se fait désormais entre deux
éprouvettes soumises a une charge de 12 MPa, I'une de maniére symétrique et I'autre de maniere
asymétrique. Les résultats indiquent q le fluage en condition asymétrique est plus prononcé que

le fluage en condition symétrique dans ce contexte.

Pour I'éprouvette soumise a une charge symétrique, les deux directions chargées a 12 MPa ont un
effet de report lié au coefficient de Poisson 1'une sur l'autre, réduisant ainsi le potentiel de fluage
ou le développement complet du fluage dans les directions chargées a 12 MPa. En revanche, dans
le cas de I'éprouvette soumise a une charge asymétrique, le fluage dans la direction a 12 MPa est
atténué par l'effet Poisson induit par I'autre direction chargée a 8,5 MPa (qui est inférieure a 12
MPa). Cela explique pourquoi, dans ce cas, l'effet du chargement asymétrique dans la direction
chargée a 12 MPa est plus important que celui de chargement symétrique. Par conséquent, la
déformation de report liée a I'effet Poisson qui existe entre les directions chargées conduit a une
modification de la déformation de fluage dans chaque direction.

IV. CONCLUSION

En conclusion, le travail expérimental effectué consiste a évaluer le fluage en compression
biaxiale, avec et sans couplage avec des RGI, afin de comprendre les mécanismes et couplages, et
de tester, voire améliorer les modeles.

. Un travail effectué s’est concentré sur la validation du dispositif de fluage biaxial et sur la

maitrise de ce nouveau dispositif ainsi que la maitrise du systéme d’extensométrie par fibre
optique pour obtenir des données originales sur le fluage en compression biaxiale.
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Suite a ce programme expérimental, les premiers résultats obtenus peuvent étre présentés sous

plusieurs aspects :

. Le traitement thermique appliqué au béton pour déclencher la RSI a un impact sur les
caractéristiques du matériau, entrainant une diminution de la résistance en compression du béton
traité thermiquement. En conséquence, a charge égale, le taux de chargement de fluage d'un béton
non traité est plus faible que celui d'un béton soumis au traitement thermique.

o Les résultats obtenus dans ce travail permettent d’établir que le fluage dans une direction
chargée ne dépend pas uniquement du chargement appliqué dans cette direction spécifique, mais
également des chargements présents dans les autres directions. En d'autres termes, les
interactions entre les différentes directions de chargement jouent un rdle crucial dans le
comportement du fluage du matériau sous chargement bi-axial.

. L'effet du coefficient de Poisson est particulierement observable lors d'un chargement bi-
axial asymétrique. Dans cette configuration, la direction de chargement la moins sollicitée (8,5
MPa) présente une réduction significative du fluage, tandis que la direction la plus chargée (12
MPa) montre une déformation de fluage beaucoup plus prononcée. En conséquence, la direction
la moins chargée joue un role essentiel dans la compensation du fluage qui est plus important
dans la direction la plus charggée.
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RESUME La liquéfaction est un phénoméne dangereux observé principalement dans les sols
sans cohésion, est bien documentée dans des conditions de pleine saturation. Cette étude explore
le potentiel de liquéfaction du matériau de sable Hostun RF sous chargement dynamique dans
un appareil triaxial. L'objectif de cette étude se concentre sur l'analyse du potentiel de
liquéfaction du matériau de sable Hostun RF sous chargement dynamique dans un appareil
triaxial. Trois tests, avec une contrainte effective initiale de 100 kPa, examinent l'influence de la
densité du sol et du degré de saturation sur le potentiel de liquéfaction. Le premier test,
présentant une densité relative de 71% et un degré de saturation de 96%, représente un
échantillon relativement dense. Le deuxiéme test, avec une densité relative initiale de 55% et un
degré de saturation de 85%, montre une liquéfaction sous des charges dynamiques controlées
par la déformation dans des conditions non drainées. En revanche, le troisieme test explore un
échantillon peu saturé avec une densité relative de 55% et un degré de saturation initial de 62%,
ne révélant aucune potentialité de liquéfaction méme apres 50 cycles de charge appliquée. Ces
résultats suggerent 1'existence d'un seuil de degré de saturation pour la liquéfaction du sable,
influencé a la fois par la densité relative initiale.

Mots-clefs Liquéfaction, Sol Non-Saturé, Sable Hostun RF, Essai Triaxial Dynamique

I. INTRODUCTION

Liquefaction is a dangerous phenomenon occurring mainly in cohesionless soils. Studies has
shown the existence of liquefaction in fully saturated soils. When the pores between the soil
particles is fully saturated, under specific loading, liquefaction may commence. When a static or
dynamic load is exerted rapidly on the saturated soil, the water in the pores handles the exerted
pressure (Seed, Arango and Chan, 1975). This causes the increase in the pore water pressure,
leading to increase in pressure applied on the soil particles and push them apart from each other.
This leads to the loss in the connection between the soil particles, which start to act as a liquid
having no resistance to loading. In other words, during liquefaction, particularly in loose sands,
soil particles tend to compress under loading, causing an increase in pore water pressure to match
the total pressure. This rapid increase in pore pressure cancels the soil's effective stress,
transforming it into a liquid-like state. Real life examples of earthquakes causing liquefaction have
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been investigated specifying its enormous danger in inducing damage to roads and buildings due
to settlements and tilting (Onoue et al., 2011; Tokimatsu et al., 2019; Report and Borders, 2024).

Various factors such as soil density, depth underground, and saturation degree play a critical role
in determining whether liquefaction will take place or not. Previously, studies have shown that
liquefaction is related exclusively to fully saturated soils. The uncertainties in numerically
simulating the static liquefaction potential of saturated soils are highlighted by Huang et al
(Huang et al., 2024). However, recent studies have demonstrated that liquefaction may also occur
in unsaturated soils (Takeshi, 1977; Vernay et al., 2015), depending on various and undetermined
parameters. Several studies have focused on the liquefaction potential of unsaturated soils,
studying different properties such as residual soil strength post-liquefaction (Tran et al., 2022a,
2023), and investigating the impact of saturation degree on the behavior of the sand in a dense
state on its liquefaction potential (Tran et al., 2022b).

This study focuses on analyzing different parameters in order to better understand the
liquefaction potential of Hostun sand RF material under dynamic loading in a triaxial apparatus.
To evaluate the influence of soil density and saturation degree on liquefaction potential, three
tests were conducted with an initial effective stress of 100 kPa. The first test involved a relatively
dense sample with a relative density of 71% and a saturation degree of 96%. The second test, with
an initial relative density of 55% and a saturation degree of 85%, showed liquefaction under
strain-controlled dynamic loads in undrained conditions. Wherever, the third test explored an
unsaturated sample with an initial saturation degree of 62% and a relative density of 55%, which
showed no liquefaction potential even after 50 cycles of applied load. These results suggest that
there is a threshold saturation degree for sand liquefaction, influenced by both initial relative
density and isotropic consolidation. Moreover, they have significant implications for the
understanding and prevention of soil liquefaction in various geotechnical contexts.

II. Materials and Methods

A. Hostun Sand RF

Hostun RF sand is used as a testing reference material in France for analyzing geotechnical
properties and specially liquefaction phenomena (Pan, Yang and Cai, 2020). This sand is
characterized by clear fine quartz and a uniform grain distribution. Its distribution is found in the
liquefiable zone of soils as defined in the literature for the potentially liquefiable soils by Iwaski
(Iwasaki, 1986) (FIGURE 1). Hostun sand is well recognized for its grain-specific weight of 26.2
kN/m3, with a minimum void ratio of 0.648 and a maximum of 1.061 and a friction angle of 40°
(TABLE 1). This sand has 10% of its particles with a diameter smaller than 200pm (D10) and 60% of
them with a diameter smaller than 400pm (Deo) Further information on Hostun RF sand is listed
by (Amat, 2007; Goudarzy, Koénig and Schanz, 2018).

TABLE 1. Specifications of Hostun RF Sand

“C,;eriagll?ts T\‘I:;rflig) emax emin D10 (um) Deo (um) frl;:gclté??)
26.2 1.061 0.648 200 400 40
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FIGURE 1. Particle Size Distribution of Hostun Sand RF in the potentially Liquefiable Domain
(Iwasaki 1986)

B. Sample Preparation

Three different methods are frequently used for reconstructing soil samples in the literature: wet
tamping, dry deposition, and water sedimentation. (Amini and Qi, 2000) has found no significant
difference in the resistance to liquefaction between soil prepared using wet tamping and
sedimentation methods. In this study, wet damping method is employed for its capability to
achieve a wide range of relative densities for soil samples. The reconstituted samples are prepared
using dried sand with a specific quantity of water to create a mixture with an initial water content
of 8%. Then, the mixture is divided into 5 equal layers by mass and compacted layer by layer in a
latex membrane placed inside a mold. The layers are compacted evenly to reach a final specimen
of 70mm diameter and 140mm of height controlling the needed relative density.

The sample is reconstructed on the triaxial cell base, with filter paper and a porous stone
positioned at both the bottom and top. A top cap is then placed on top of the sample to ensure the
proper water drainage system, facilitating flow from the bottom of the sample towards the top.

A flexible latex membrane is used to maintain the sample and to prevent direct contact between
the sample and the applied water simulating the confining pressure.

All the steps followed during the sample preparation phase are stated in the FIGURE 2.
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FIGURE 2.  Steps for sample preparation

a- Dry sand. b- Mixture of sand and water. c- Division of the mixture into five equal parts. d- First
compacted layer. e- Fifth and final compacted layer. - Sample inside latex membrane with filter
paper, porous stone and filter paper on the bottom and top of the sample. g- horizontality
verification of the sample. h- Placing the cell and the axial transducer.

C. Dynamic Triaxial Apparatus

Dynamic Triaxial apparatus is used to simulate the application of an earthquake in soils. The
earthquake waves typically have an impact on wide area, preventing water from draining quickly
even in sandy soils with good permeability. One approach to replicate these circumstances
involves subjecting the sample to cyclic loading in the undrained condition within a triaxial cell.

In order to replicate the actual soil conditions in the underground, the confining pressure
experienced by soil at different depths underground is simulated by applying a pressure on the
sample using water. An elastic latex membrane is employed to prevent direct contact between the
sample and the water responsible for applying the confining pressure. The confining pressure is
controlled by a Pneumatic Automatic Pressure Controller (PAPC). Additionally, the sample's
saturation degree is monitored and regulated using a Hydraulic Automatic Pressure Controller
(HAPC). This latter is used for applying the back pressure on the sample and recording the water
volume changes. This back pressure is applied from both ends of the sample, and the pore water
pressure is measured at the bottom using another transducer. Shamas et al. (Shamas et al., 2024)
have documented and analyzed the uncertainties associated with these experimental apparatuses.
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III. Test Procedure

The initial step involves achieving the necessary initial saturation degree for the sample. This is
done by flowing de-aired water from the bottom to the top of the sample, while applying a small
cell pressure around it to maintain a constant effective stress. This process effectively removes
most of the large air bubbles from the sample. Subsequently, a simultaneous increase in both back
and cell pressure is applied until a specific volume change in water is reached corresponding to
the volume change in the air inside the sample. This ensures having the required saturation
degree, which is confirmed through a B-check that examines the measured change in pore
pressure relative to a given change in cell pressure.

Next, the sample undergoes consolidation by maintaining the reached back pressure and
increasing the cell pressure to establish a difference of 100 kPa between the applied pore pressure
and cell pressure. When a stable volume change is reached, an undrained dynamic test is done on
the sample under strain-controlled conditions. Seed and Idriss (SEED, H. B., & IDRISS, 1982)
observed that the predominant direction of wave propagation is in the vertical orientation. In this
study, a dynamic axial load is imposed on the sample by controlling a dynamic axial strain on the
sample. The double amplitude of this applied strain starts with 2% as constant for 10 consecutive
cycles with a frequency of 0.0125Hz or 0.00625Hz. However, if the sample is not liquefied, the
double amplitude of the strain is increased to 3% for ten consecutive cycles. Same goes after that
for 4% and then for the double amplitude (DA) of 5%. The latter is applied until reaching an
asymptote in pore pressure change (Figure 3). A silicone funnel is used on top of the sample to
apply suction between the piston and the sample, combining them together during the dynamic
test. Hence this combination allows the application of the double amplitude with compressive
and tensile axial strain, without affecting the sample itself.

3

20 30 End of Test

Applied Strain (%)
o

Number of Cycles

FIGURE 3.  Strain-controlled cyclic loading
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Following this liquefaction test, the sample is reconsolidated by removing the excess pore water
pressure accumulated during the applied loading. Finally, a second ramp is done where the
sample attains a fully saturated state. The full saturation is verified by a second B-check with a B-
value exceeding 0.95 (Chaney, 1978). The sample is then removed, and its final state is determined
from the calculated water content (FIGURE 4). The state of the sample and its saturation degree in
each phase is confirmed using these final data combined with the recorded volume change in the
pressure controllers.

B-check

>

Consolidation

OkPa Measure
&10kPa

Measured

Reconsolidation‘

Mixture of Sand

Dry Sand Sample and Water
drying
- Sample ully Saturatio;
Removal

<

500kPa

FIGURE 4.  All steps followed during the test

For a sample with an initial saturation degree of 60%, a different technique is followed. This
sample is directly placed in the triaxial test using the wet damping method, ensuring its required
initial saturation degree. Consequently, the test starts directly from the third step in the previous
listed phases, which is the B-check. Subsequently, all other steps follow the same procedure.

IV. Results and Discussion

A test is considered to be liquefied when the pore pressure is increased to reach the applied
confining pressure. In other words, when the effective stress reaches zero, the sample is in
liquefaction state.

It's significant that in specific tests, where only a 2% double amplitude is applied, the sample
liquefies in less than 10 cycles. On the other hand, some tests require more cycles, reaching a 4%
in double amplitude of applied strain, a total of 27 cycles are needed to reach the liquefaction.
However, there is a case where a sample, despite reaching a 5% amplitude in applied strain
corresponding to 17 cycles under this applied strain (or 47 cycles from the beginning of the
loading phase), does not show any liquefaction potential.

Two tests with different initial relative densities exhibit liquefaction. Whereas, one test with a 56%

relative density, before the dynamic load, and a low initial saturation degree does not present any
liquefaction behavior. The summarized results of the tests are presented in TABLE 2.
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TABLE 2. Summary of the performed tests
. . o . Initial Number of
Test Number Imtll‘glﬁ}: oid h:llgf'sli{; l(?,;l;’e saturation applied Test Result
¢ degree (%) cycles
1 0.83 55 85 27 Liquefaction
No
2 0.82 56 62 47 Liquefaction
3 0.76 71 96 7 Liquefaction

The sample in test 3 with an initial relative density of 71% reaches liquefaction rapidly, at the
seventh cycle, with only using the strain load of a double amplitude of 2%. The saturation degree
for this specimen, recorded before the undrained test, is 97.8% (after the consolidation step and
before loading phase). Despite being highly saturated but not fully saturated, this condition
facilitates the liquefaction of the sample. Additionally, in the liquefied state, the sample's strength
decreases rapidly to reach zero (FIGURE 5). This is related to the rapid increase in the pore water
pressure, reaching the initial effective stress as depicted in FIGURE 6. All this leads to liquefaction
where the soil particles lose their connections. The decrease in the deviatoric stress with respect to
the change in the mean effective stress is shown in FIGURE 7. This shows that the initial slope
between the deviatoric stress and the mean effective stress has a ratio of 1 to 3 (in path from point
a to b in FIGURE 7).
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FIGURE 5.  Decrease in deviatoric stress along time FIGURE 6.  Evolution of the Pore Water
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FIGURE 7. Deviatoric stress vs mean effective stress
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The second test (Test 2) shows no liquefaction and all the results are presented in FIGURES 8, 9
and 10. The sample has a relative density of 55% and an initial saturation degree of 62% before the
undrained test. The test is stopped after a total of 47 cycles (from the beginning of the loading
phases), corresponding to 17 cycles under the strain loading of a double amplitude of 5%.
FIGURE 8 presents the change in the deviatoric stress with respect to the applied strain with
double amplitudes of 2%, 3%, 4%, and 5%, showing the first cycle in each loading step. There is
no obvious decrease in the maximum deviatoric stress reached in each loading phase. There is
only a slight decrease in the modulus of the sample. The initial stress applied was 100 kPa, while
the pore pressure slightly increases, reaching only 12 kPa and stabilizing at this level (FIGURE 9).
FIGURE 10 shows clearly the evolution of the pore pressure from 0 to 12 kPa.
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FIGURE 8. Decrease in deviatoric stress along time
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FIGURE9. Pore pressure change with time FIGURE 10.  Zoom-in to the pressure change zone

V. Conclusion

Several experiments are conducted on reconstituted Hostun RF sand to study liquefaction
potential in unsaturated soil, based on specific parameters. The results highlight the critical
influence of saturation degree in preventing liquefaction; whereas, unsaturated samples can
liquefy under specific conditions. Additionally, relative density emerges as a contributing factor
to the material's liquefaction potential. Further research is needed to precisely define the
thresholds of these influencing parameters to avoid liquefaction. Furthermore, a comprehensive
examination of various parameters simultaneously is essential for discovering their connections
and understanding how they influence the liquefaction phenomenon.

This study verifies the existence of liquefaction potential in the unsaturated soils. Moreover, it
demonstrates the evolution of the pore pressure during the undrained test to reach liquefaction.
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Finally, this study shows that there is a threshold related to many factors, including the saturation
degree and relative density, to liquefy or not the soil.
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RESUME Le secteur de la construction s'efforce de relever les défis environnementaux actuels
de diverses manieres. Les blocs de terre comprimée (BTC) semblent étre une alternative
prometteuse aux éléments de magonnerie conventionnels. IlIs ne sont pas cuits et présentent une
inertie thermique permettant de réduire la consommation d'énergie dans les constructions. En
parallele, la valorisation des déchets en tant que matériaux recyclés est une pratique a renforcer
pour limiter la quantité de déchets produits mais aussi celle des matieres premieres utilisées.
Chaque année, plusieurs milliers de metres cubes de sédiments de dragage du bassin
d’ Arcachon sont stockés dans le but d’étre valorisés. Leur utilisation pour la fabrication des BTC
est alors d'un double intérét. La problématique de la variabilité des sédiments a poussé a étudier
la compatibilité de plusieurs prélevements de différents ports du bassin avec les performances
visées. De méme, l'influence de plusieurs parameétres de fabrication, notamment la pression de
compactage, le type et le pourcentage de stabilisant (paillis de lin, chanvre, copeaux de bois) sur
la performance des blocs a été étudiée. L’augmentation de la pression de compactage statique
permet d’améliorer les propriétés mécaniques et la durabilité notamment pour la résistance a la
compression et a la vapeur d’eau. L'intégration de paillis de lin, de chanvre et de copeaux de
bois a 0,5%, et 1% a diminué le taux de retrait et amélioré les propriétés mécaniques des blocs.
De plus, une analyse environnementale est menée pour évaluer les impacts potentiels du BTC
fabriqué.

Mots-clefs bloc de terre comprimée, sédiments, valorisation

I. INTRODUCTION

\

Dans le cadre de la transition écologique, la France s'engage a considérer des pratiques éco-
responsables pour réduire I'impact environnemental de toutes ses activités (LOI n°® 2020-105 du 10
février 2020 relative a la lutte contre le gaspillage et a 'économie circulaire (1), 2020). L’économie
circulaire est reconnue comme 'un des objectifs pour un développement durable. Au niveau du
secteur du batiment, la construction en terre est une pratique millénaire mais qui gagne
actuellement de l'intérét grace aux avantages qu’elle présente. Les blocs de terre comprimée (BTC)
sont des éléments de magonnerie a base de terre crue avec ou sans stabilisant. Il s’agit alors de terre
peu transformée qui ne nécessite pas une énergie de fabrication importante et d'un matériau non
dénaturé donc facilement réversible en fin de vie. En outre, des murs en BTC, dans une habitation,
assurent un confort thermique et réduisent ainsi la consommation d’énergie. Ils ont une
conductivité thermique comprise entre 0.5 et 2 W/m.K (Van Damme and Houben, 2018). Les BTC
sont dix fois plus efficaces que les briques cuites quant a la régulation de 'humidité. De plus, les
émissions CO2 des BTC sont moins importantes que celles des matériaux conventionnels. Elles sont
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de l'ordre de 22 kg COz/tonne, soit une réduction d’au moins 90% par rapport aux briques et aux
blocs béton. (Pacheco-Torgal and Jalali, 2012).

En paralléle, au niveau de l'activité portuaire, des opérations de dragage sont incontournables et
engendrent des quantités importantes de sédiments. Ces derniers peuvent étre considérés comme
une ressource pour plusieurs filieres en fonction de leurs caractéristiques. Sur le plan des matériaux
de construction, il serait particulierement intéressant d’explorer la valorisation des sédiments dans
les BTC. Peng et al. (Peng et al., 2020) ont employé des sédiments lacustres en Chine pour la
production de BTC tandis que Mymrin et al. (Mymrin et al., 2017) ont exploité des sédiments
portuaires au Brésil. En France, les réglementations concernant les opérations de dragage évoluent
(LOI n° 2016-816 du 20 juin 2016 pour I'économie bleue, 2016), incitant ainsi au développement de
filieres de gestion.

Il existe des recommandations sur la granulométrie et la plasticité des terres destinées a la
fabrication des BTC (Houben and Boubekeur, 1998). Certains essaient d’adapter leur mélange
comme (Serbah et al., 2018) et (Abbou et al., 2020) qui ont rajouté du sable 0/4. En effet, des
propriétés satisfaisantes des blocs sont recherchées notamment au niveau de la performance
mécanique et la durabilité. La résistance a la compression minimale attendue pour le bloc est de
I'ordre de 1 MPa (Mansour et al., 2016). Les chercheurs s'efforcent d'améliorer les propriétés des
blocs en les stabilisant, généralement par l'ajout de liant hydraulique (Abbou et al., 2020),
d’activateur pour géopolymeériser (Omar Sore et al., 2018) ou par ajout de fibres (Danso et al., 2015).
Le choix du type de stabilisation devrait aussi étre adapté a la nature du sol (Firoozi et al., 2017).

Par ailleurs, I'évaluation écologique du bloc va dépendre du type et pourcentage de stabilisation.
Van Damme and Houben (Van Damme and Houben, 2018) critiquent la stabilisation notamment
du point de vue environnemental. Ainsi, une évaluation de cet impact doit étre investiguée par une
analyse de cycle de vie (Fabbri et al., 2022).

Les sédiments du bassin d’Arcachon en France font 1'objet de cette étude. La possibilité de les
valoriser dans la fabrication de BTC est investiguée. Des blocs non stabilisés et d’autres incorporant
des additions végétales a plusieurs pourcentages sont fabriqués et testés au niveau de leur
résistance a la compression et leur perméabilité a la vapeur d’eau. L'impact environnemental des
blocs est aussi évalué.

II. MATERIAUX ET METHODES

A. Matériaux

Les blocs de terre comprimée sont fabriqués a partir de sédiments de dragage du bassin
d’Arcachon, situé dans le sud-ouest de la France. Des prélevements effectués dans huit ports
différents sont soumis a des essais géotechniques en laboratoire (Nassar et al., 2023) pour évaluer
leur adéquation a la production des BTC (Houben and Boubekeur, 1998). Les sédiments du port
d’Audenge sont retenus et leurs propriétés sont présentées dans le tableau 1. Ajoutons que la
quantité d’eau est un parametre critique qui affecte les propriétés du mélange. Au laboratoire, les
sédiments sont séchés a 1'air libre et des blocs cubiques de 10cm de c6té a des teneurs en eau
différentes sont fabriqués. Il s’agit de retrouver le pourcentage d’eau auquel correspond la densité
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séche maximale et ceci pour un compactage statique allant de 2 a 10 MPa. La teneur en eau optimale
trouvée est de 18% pour les pressions de compactage considérées dans cette étude (partie IL.B).

D’autre part, des additions végétales sont incorporées dans les mélanges. Il s’agit de paillis de lin
et de chanvre et des copeaux de bois. La longueur des particules est étudiée a 1'aide du logiciel
Image]J suivant les recommandations de (Amziane et al., 2017). Leurs propriétés sont évaluées et
présentées dans le tableau 2.

TABLEAU 1. Caractéristiques des sédiments

Caractéristiques Propriétés Sédiments d’Audenge
Gravier (2-5 mm) (%) 2,7
Granularité Sable (0.02-2 mm) (%) 50,9
NF EN ISO 178924 Limon (0.002-0.02 mm) (%) 23,2
Argile (<0.002mm) (%) 23,2
Limites d’Atterberg Limite de liquidité (%) 36
NF EN ISO 17892-12 Limite de plasticité (%) 26
Indice de plasticité (%) 10
NF EN ISO 17892-12
Argilosité Valeur de bleu de méthylene
VBS (g/100g sol) 2,6

NF EN 17542-3

TABLEAU 2. Caractéristiques des additions végétales

Longueur (mm) | Absorption d’eau
Paillis de lin 5-15 320%
Paillis de chanvre 1-10 322%
Copeaux de bois 5-8 98%

B. Formulations et fabrication

Des blocs cubiques de 10 cm de c6té sont fabriqués a la teneur en eau optimale. Les mélanges sont
placés dans un moule congu au laboratoire et sont comprimés a 1'aide d'un piston par une presse
électrique délivrant une force arrivant jusqu’a 100 kN. Les pressions de compactage considérées
sont 2, 4, 6 et 10 MPa pour étudier 'effet de la pression de compactage. De plus, pour une pression
de 4 MPa, des paillis de lin et de chanvre et des copeaux de bois sont incorporés a 0,5% et 1,0% de
la masse seche de la terre. Les BTC confectionnés sont placés dans une salle conditionnée a une
température de 20°C et une humidité relative de 50%.

C. Essais de caractérisation

La résistance a la compression est la propriété la plus recherchée des BTC (Turco et al., 2021). Elle
est investiguée sur des blocs de masse stabilisée a I’aide d'une presse électrique. Trois échantillons
de chaque mélange sont testés. Les blocs sont placés entre deux plaques en téflon pour éviter le
frettage (Olivier et al., 1997) et une force est appliquée en continu a 2 mm/min jusqu’a rupture de
I’échantillon. Les blocs sont testés dans la direction de compactage.
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Une autre propriété assez intéressante est le caractere hygroscopique du matériau, examiné dans le
cadre de cette étude a travers la perméabilité a la vapeur d’eau, selon (“NF EN ISO 12572,” 2016).
Il s’agit d’'imposer un gradient de pression partielle de vapeur et de tester la capacité du matériau
a transporter la vapeur d’eau. Pour cet essai, les blocs ont une section de 10 cm*10 cm mais une
hauteur de 2 cm afin de minimiser le temps de stabilisation (Figure 1). Chaque bloc est placé au-
dessus d’une coupelle oi1 une humidité relative de 80% est imposée par une solution saline saturée
de sulfate d’ammonium. Pour assurer l'étanchéité des parois et avoir un flux unidirectionnel,
I'éprouvette est bien scellée a la coupelle par du silicone et ses bords sont couverts par un ruban
adhésif en aluminium. L’assemblage est placé dans une enceinte régulée a 20°C et 50% d’humidité
relative. La réponse gravimétrique des éprouvettes permet de calculer leur perméance (W) a la
vapeur d’eau et en déduire leur perméabilité (d), exprimée en (kg/m.s.Pa) suivant I'équation (1)
avec (d), en metres, étant I'épaisseur de 1'éprouvette et (W) exprimée en (kg/m2.s.Pa).

§=Wxd (D

FIGURE 1. Assemblages de I'essai de perméabilité a la vapeur d’eau

D. Evaluation environnementale

Une analyse de cycle de vie (ACV) est menée sur le logiciel « SimaPro » pour évaluer l'impact
environnemental des blocs fabriqués, du berceau a la porte. Les étapes considérées sont alors
I’extraction des matieres premieres, le transport et la fabrication. L'unité fonctionnelle choisie est
un BTC cubique de 10cm de c6té assurant une résistance a la compression de I’ordre de 3,5 MPa.
Les matériaux et procédés considérés reposent sur les bases de données Ecolnvent (“Ecoinvent
Database,” 2020), Agribalyse 3.1.1 (“Agribalyse 3.1.1,” 2023) et de la Confédération Européenne du
Lin et du Chanvre (“Alliance for European Flax-Linen & Hemp,” 2022). L'impact est étudié a l’aide
de la méthode d’évaluation de la Commission Européenne PEF - Product Environmental Footprint.
D’autre part, I'intérét environnemental des BTC réside aussi au niveau du confort thermique (Van
Damme and Houben, 2018) qu’ils assurent dans les habitations et qui engendre la réduction de la
consommation énergétique des usagers. Une simulation thermique est alors lancée sur le logiciel
« Pléiades » pour investiguer ces consommations.

III. RESULTATS
A. Résistance a la compression

La résistance a la compression (Rc) est évaluée pour étudier I'effet de la pression de compactage et
du type et pourcentage de fibres. Les résultats sont montrés dans les figures 2 et 3.
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Selon la figure 2, la pression de compactage conditionne la résistance a la compression des blocs.
Pour des pressions plus importantes, la contrainte maximale atteinte est plus élevée. Ceci a aussi
été observé par Taallah et al (Taallah et al., 2014) pour leurs blocs stabilisés par du ciment. En effet,
une plus grande pression de compactage permet de réduire la porosité et d’améliorer la densité. En
outre, les BTC testés présentent une stabilité mécanique acceptable ayant des résistances dépassant
1 MPa (Mansour et al., 2016). Une étude sur la résistance de 1’assemblage serait aussi importante
(Fabbri et al., 2022).

50
4,0

3,0
2,0
B
0,0
2 4 6 8 10

Pression de compactage (MPa)

Contrainte maximale
(MPa)

FIGURE 2. Effet de la pression de compactage des BTC non stabilisés sur la résistance a la compression

D’autre part, les blocs compactés a 4 MPa sont stabilisés et leur performance mécanique est montrée
dans la figure 3. Une amélioration remarquable est notée avec I'incorporation de paillis de lin et de
chanvre et des copeaux de bois. Toutefois, une addition de 1% est moins efficace que celle de 0,5%.

M Sans fibres M Chanvre M Lin Bois

2 50
o
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-z 40
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0% 05% 1.0%

Pourcentage massique des additions

FIGURE 3. Effet du type et pourcentage d’additions sur la résistance a la compression des blocs
comprimés a 4MPa

Cette tendance a été observée aussi par d’autres chercheurs. Eslami et al. (Eslami et al., 2022) ont
rajouté des fibres de palme a leurs adobes et ont retrouvé un pourcentage optimal de 0,25% pour
lequel la résistance est maximale. Selon les résultats de la figure 3, les trois types d’additions a 0,5%
présentent des résistances équivalentes mais une variabilité est notée avec les paillis de lin. Ceci
peut s’expliquer par la variabilité des sédiments et celle des longueurs des fibres de lin. Quant a
I'addition a 1%, elle a été plus avantageuse avec le lin et moins avec le bois. En fait, les fibres
permettent aussi de limiter la propagation de la fissuration par pontage et leur longueur peut jouer
un role comme peut étre le cas du lin avec des longueurs plus importantes que le bois dans cette
étude. Danso et al. (Danso et al., 2015) ont utilisé trois types de fibres pour deux sols différents et
ont aussi expliqué I'augmentation de la résistance par une bonne adhérence fibres - matrice et le
frottement entre eux. Toutefois, pour un certain ratio, la présence de fibres n’est plus bénéfique
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comme ils peuvent s’enchevétrer et ne plus bien adhérer a la matrice avec une augmentation de la
zone de transition interfaciale et par la suite devenir moins efficaces voire défavorables. Certains
chercheurs ne trouvent pas d’'intérét a I’ajout de fibres pour améliorer la résistance a la compression
et retrouvent méme une diminution de cette résistance comme avec I’ajout du coton (Algin and
Turgut, 2008). Cependant, les fibres conferent une plus grande ductilité (Paul et al., 2023) aux
éprouvettes.

B. Perméabilité a la vapeur d’eau

Le facteur de résistance a la vapeur d’eau, noté i, est calculé a partir de la perméabilité du matériau
a la vapeur d’eau (d) et la perméabilité de l'air a la vapeur d’eau (d;,), comme montré dans
I'équation (2).

p= 6“5" )
Les facteurs couramment observés pour les BTC varient généralement entre 6 et 15 (Haffar, 2021).
Des résultats appartenant a cet intervalle sont observés dans la figure 4. Tout d’abord, la
perméabilité des éprouvettes est évaluée pour étudier l'effet de la pression de compactage.
L’augmentation de cette pression entraine une diminution de la perméabilité des éprouvettes. En
effet, cette propriété révele la porosité du matériau et sa tortuosité (Romano et al., 2021). Les BTC
compactés a une plus grande pression sont plus denses et présentent moins de porosité et donc sont

moins perméables a la vapeur d’eau.

D’autre part, pour une méme pression de compactage de 4 MPa, I'effet du type et pourcentage des
additions végétales est étudié. Pour un méme type de fibres, I'”augmentation du ratio entraine une
variation relative du facteur de résistance et les éprouvettes avec 1% d’additions sont légerement
plus perméables a la vapeur d’eau par rapport aux BTC non fibrés, sans avoir un véritable impact.
En présence de fibres, la perméabilité est due a la zone de transition interfaciale des fibres dans la
matrice et a la tortuosité des pores connectant les fibres (Romano et al., 2021). De plus, les fibres
elles-mémes ne sont pas imperméables et ne présentent pas de facteurs de résistance importants
(Buratti et al., 2020). Des fractions massiques plus importantes pourraient présenter un effet plus

marquant.
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FIGURE 4. Effet de la pression de compactage et du type et pourcentage d’additions sur le facteur de
résistance a la vapeur d’eau

Ajoutons que le type de fibres joue également un role sur la perméabilité en fonction de leur
propre résistance, de leur taille ainsi que de leur enchevétrement et la connectivité des pores dans
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la matrice. A noter que la nature de la terre, sa fraction argileuse et sa minéralogie ont un effet sur
les propriétés de transport (McGregor et al., 2016).

La perméabilité des BTC est une propriété importante qui signale le risque de condensation si le
matériau ne présente pas une bonne respirabilité (Romano et al.,, 2021) lui permettant de faire
rentrer et ressortir la vapeur d’eau. De plus, les constructions en terre sont reconnues pour leur
capacité a réguler passivement '’humidité et assurer un confort. Ainsi, ils vont absorber 1'exces
d’humidité et la relarguer quand I'’humidité baisse afin d’établir un équilibre (McGregor et al.,
2016). Cela réduit les consommations d’énergie des systemes de ventilation et de chauffage
(Osanyintola and Simonson, 2006) et est investiguée dans le paragraphe III.C. Par contre, le béton,
par exemple, ne possede pas cette propriété de régulation et présente un facteur de résistance
dépassant 200 (Kuenzel, 1995). La qualité de Iair intérieur est de grande importance et affecte la vie
quotidienne des occupants et leur productivité (Fabbri et al., 2022; Kuenzel, 1995). Toutefois, les
propriétés hygroscopiques de la terre vont affecter d’autres propriétés du matériau comme la
conductivité thermique et la résistance mécanique. Champiré et al. (Champiré et al., 2016) ont
étudié la performance mécanique de BTC non stabilisés a différentes conditions d’humidité. Leurs
résultats mettent en évidence l'influence de I’humidité et ils incitent a considérer un facteur de
sécurité dans cette évaluation.

C. Evaluation environnementale

Les procédés de fabrication du BTC avec les entrées et les sorties sont montrés dans la figure 5 ou
le cadre de 'ACV est bien défini.

Entrées Procédés Sorties

Dragage des sédiments (Pelle hydraulique) Sédiments +

Carburant . ,
Emissions vers l'air

Carburant Transport des sédiments vers le site de stockage
(5 @n ) Emissions vers l'air
Décantation/Séchage des sédiments Eau
(Pelle hydraulique)
Carburant Transport des sédiments (50 km), des paillis (7km) et Emissions vers Iair
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FIGURE 5. Diagramme des entrées et sorties des procédés du cadre d’étude du BTC

Le BTC étudié est a base de sédiments de dragage qui sont des déchets valorisés. Ainsi, leur
extraction n'est pas due a la production des BTC mais il s’agit d'une opération inévitable.
Néanmoins, pour cette analyse, I'extraction est incluse pour considérer le cas le moins favorable

7
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(Monteiro et al., 2024). Les sédiments sont prélevés par dragage mécanique et acheminés vers un
site de stockage a l'air libre pour ensuite étre transportés au laboratoire. La quantité d’eau est
optimisée et le mélange est soumis a un compactage statique par une presse électrique. Les
carburants et les émissions vers 1'air montrés dans la figure 5 sont spécifiés dans les bases de

données et inclus dans les procédés.

A noter que la quantité d’eau ajoutée au laboratoire dépend de I'humidité initiale des sédiments au
moment de leur réception, qui est fonction des conditions climatiques sur le site de stockage et de
la durée de stockage. Des sédiments peu humides ont été réceptionnés dans ce cas mais une étude
de sensibilité pourrait étre menée. La figure 6 présente des résultats d’impacts globaux des BTC de
cette étude, fabriqués au laboratoire.

m BTC avec 0,5% anas de lin m BTC avec 0,5% bois
BTC avec 0,5% cheénevotte @ BTC Non Stabilisé - 10MPa
100% — — — - " e
90%
80%
70%
60%
50%
Ecotoxicité, eaux Changement Consommation d’eau Acidification Eutrophisation, Epuisement des
douces climatique marine ressources, minéraux

et métaux

FIGURE 6. Comparaison relative des BTC pour quelques catégories d'impact

Des différences minimes sont notées pour les catégories d’impact présentées, notamment pour le
changement climatique. Le BTC avec 0,5% d’anas de lin semble relativement plus impactant pour
d’autres catégories comme la consommation d’eau, I'épuisement de ressources minéraux et métaux
et l'écotoxicité d’eaux douces. Une analyse de contribution est indispensable pour mieux
comprendre les résultats et proposer des possibilités d’amélioration. L’opération de dragage a été
la plus impactante et est responsable de plus de 50% des émissions COz. Quant aux distances de
transport, elles peuvent étre réduites par la délocalisation du site de fabrication vers un endroit
proche du site de stockage avec I'usage de fibres locales.

Par ailleurs, une chambre est simulée avec des murs en BTC non stabilisés, ayant les caractéristiques
identifiées au laboratoire comme la résistance a la vapeur d’eau discutée dans cet article et une
conductivité thermique de 0.7 W/m.K. Des variantes (Aide-mémoire du thermicien, 1987) du
matériau sont testées pour la méme paroi et une diminution des besoins de chauffage, de 21% par
rapport au béton et de 12% par rapport a la terre cuite, est obtenue avec ces BTC.

V. CONCLUSIONS

En conclusion, les BTC sont une alternative assez intéressante pour la magonnerie lui assurant une
stabilité mécanique. L’ optimisation du compactage et de la stabilisation éco-responsable permet de
répondre aux besoins du batiment. Les sédiments de dragage sont une ressource potentielle pour
les matériaux de construction. Leur variabilité granulométrique permet de les valoriser dans
différents matériaux. Dans cette étude, les sédiments du port d’Audenge du bassin d’Arcachon
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correspondent bien aux convenances des BTC. Des propriétés mécaniques et hygroscopiques sont
présentées tout en étudiant les effets de la pression de compactage et du type et pourcentage des
additions végétales ajoutées. L’augmentation de la pression et la présence de fibres sont avérées
bénéfiques avec certaines limitations. Le pourcentage de fibres doit étre optimisé pour aboutir a de
meilleurs résultats en résistance mécanique. L’évaluation environnementale des blocs est
indispensable. Une étude de la fin de vie du matériau est nécessaire pour compléter ' ACV et
d’autres propriétés seront étudiées comme I'absorption capillaire, la résistance a 1’abrasion, etc.,
pour investiguer la performance des blocs et leur durabilité.
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RESUME La prédiction de la fissuration est essentielle pour évaluer la durabilité d"une structure
sous chargement complexe. Dans un formalisme thermodynamique, ce processus nonlinéaire
peut étre décrit de maniere continue par une variable d’endommagement. Ce travail a pour but
de fournir un cadre théorique et numérique pour le développement des modeles
d’endommagement non-locaux a gradient implicite avec interactions évolutives. L attention est
portée sur I'approche Eikonale (ENLG), ou les interactions évolutives sont considérées via une
métrique Riemannienne dépendante de 'endommagement. Le modele est dérivé suivant le
formalisme des milieux micromorphes basé sur la géométrie différentielle, ce qui permet de
montrer que la dissipation respecte le second principe de la thermodynamique. Ensuite, le
modele ENLG est couplé a un modele d’endommagement anisotrope avec un tenseur d’ordre
deux. L’anisotropie induite par I'endommagement est naturellement considérée dans le
comportement et dans les interactions. Des cas test sont étudiés, tout en mettant en évidence les
aspects numeriques associés.

Mots-clefs Quasi-fragiles, non-local, endommagement anisotrope, gradient implicite, Eikonal

I. CONTEXTE ET MOTIVATIONS

Dans la pratique actuelle, les normes de calcul (e.g., Eurocode) se concentrent sur des analyses
d’état limite concernant la capacité portante (Etat Limite Ultime) ou le fonctionnement en service
(Etat Limite de Service), avec l'utilisation de coefficients de sécurité. La description fine des
mécanismes de rupture et la maniére dont I'énergie se dissipe sont souvent excessivement
simplifiés ou complétement négligés. Cette approche est généralement acceptée pour des raisons
pragmatiques : les structures dimensionnées peuvent, dans la majorité des cas, résister aux efforts
subis au cours de leurs durées de vie. Etant donné que les résistances ne sont pas réellement
connues, cela implique des ouvrages certainement surdimensionnés.

Dans un contexte de changement climatique, le surdimensionnement des structures est directement
lié a la consommation des ressources naturelles, et ainsi aux émissions de gaz a effet de serre. En
2018, IEA (2019) a estimé que 11% de I'énergie utilisée et des émissions CO2 liées aux procédés
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venaient du secteur de production des matériaux de construction (e.g., ciment, acier et verre). Cela
implique que I’on doit réduire la part des matériaux utilisés en exces dans I'industrie et sur chantier.
Ainsi, il devient indispensable de mieux comprendre les mécanismes de dégradation (i.e.,
apparition de micro et macro fissures et leur influence sur les propriétés mécaniques) et la durabilité
des matériaux afin de réduire les marges introduites par les simplifications de modélisation.
Particulierement, 1'étude de I'enclenchement et de la propagation des fissures est essentielle afin
d’estimer les performances structurelles de maniere plus réaliste.

Ces approches sont déja mises en ceuvre pour les structures dites sensibles, ou il peut étre nécessaire
d’avoir une information fine sur les processus de fissuration. Par exemple, I'ouverture de fissure
est une donnée d’entrée essentielle a 'estimation du taux des fuite dans les parois des enceintes
nucléaires. Dans ce contexte, les prédictions doivent fournir des informations fiables a propos de la
durée de vie de ces structures. L'étude de la dégradation des matériaux a donc un role fondamental
dans ces situations.

II. INTRODUCTION

Dans le cas des matériaux quasi-fragiles, une phase initiale de microfissuration diffuse est observée
avant coalescence dans une macro fissure. Cela se traduit par un comportement adoucissant a
I’échelle macroscopique, lié a une dégradation progressive des propriétés élastiques. Dans un cadre
thermodynamique, cela peut étre décrit de maniére continue (homogénéisée) par une variable
d’état d’endommagement scalaire D ou tensorielle D (FIGURE 1). Cependant, le probleme
mécanique aux limites devient mal posé lorsque la réponse présente un comportement adoucissant
(i.e. chute de la contrainte avec l'augmentation des nonlinéarités). Dans un contexte de
modélisation numérique par les éléments finis, la solution présente une dépendance du maillage.

L’objectivité de la réponse vis-a-vis du maillage peut étre retrouvée par l'utilisation de modeles
non-locaux, faisant intervenir une longueur caractéristique, et par conséquent, des interactions avec
le voisinage. Sous forme intégrale (Pijaudier-Cabot and Bazant, 1987), 1'approche consiste a
moyenner une quantité locale pilotant I'évolution de 'endommagement par un produit de
convolution faisant intervenir une longueur caractéristique. Une approximation de cette méthode,
a gradient implicite (GNL), a été introduite par (Peerlings et al., 1996), ou le champ non-local est
solution d’'une équation différentielle du type Helmholtz. Dans les deux cas, 'objectivité de la
réponse est retrouvée.

Néanmoins, ces approches classiques ne prennent en compte que des interactions isotropes et
constantes, ce qui les limitent dans la description de la totalité du processus de fissuration.
Lorsqu’on s’intéresse a analyser les facies de fissuration et décrire le comportement de la fissure de
maniére plus fine, il est nécessaire de faire appel a des méthodes modifi€es. Dans la littérature, ces
approches sont définies par des interactions non-locales évolutives, de sorte que le domaine
d’interaction est progressivement réduit jusqu’a 'amorgage équivalente d"une macro fissure (e.g.,
(Giry et al., 2011; Vandoren and Simone, 2018). Les réponses des modéles non-locaux avec ou sans
interactions évolutives, en termes de régularisation, effets de bord et diffusion de
I'endommagement, ont été comparées a l'aide d'un probleme unidimensionnelle en dynamique
explicite par Ribeiro Nogueira et al., 2022 .
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D ouD

FIGURE 1. Hypothese de modélisation : microfissures a I’échelle du volume élémentaire représentatif
(VER) décrites de maniére homogénéisée par 'endommagement.

Tout d’abord, dans cette contribution, la formulation du modele ENLG par l'approche
micromorphe (Forest, 2009) est rappelée. Celle-ci fait intervenir une métrique Riemannienne, qui
dépend de I'état endommagé du matériau, dans I'énergie libre d’'Helmholtz (Ribeiro Nogueira et
al.,, 2024). Ce choix est en lien direct avec la considération que I'endommagement est supposé
courber I'espace ou les interactions non-locales sont calculées (Desmorat et al., 2015; Rastiello et al.,
2018; Ribeiro Nogueira et al., 2023, 2024, 2022; Thierry et al., 2020). Dans un second temps, les
réponses des modeles ENLG et GNL sont comparées dans le cas d’endommagement isotrope pour
des analyses en deux dimensions. Ensuite, le modeéle ENLG est couplé a un modele
d’endommagement anisotrope tensoriel (Desmorat, 2016) lors de la simulation numérique des
structures en deux dimensions en mode I et en mode mixte de fissuration.

ITII - FORMULATION ET SOLUTION

Dans le cadre de la mécanique des milieux continus, le tenseur des contraintes o, exprimé au point
x du domaine Q, est une fonctionnelle du tenseur de déformations & dans ce méme point (FIGURE
2 gauche). Le principe de base des modeles non-locaux est le fait que le comportement non linéaire
n’est plus défini localement, i.e., la relation est enrichie par ce qui se passe également au voisinage
aune distance l,; (FIGURE 2 droite). Le domaine d’interaction est défini en fonction d"une longueur
caractéristique [..

En ce qui concerne les approches a gradient implicite dérivées du formalisme micromorphe, cela
revient a considérer l'effet des gradients dans I'énergie libre, qui s'écrit dans notre cas (Ribeiro
Nogueira et al., 2024) :

1 1 -
pW(e D, & Ve) = pUiy(e, D) + Eh(e —-e)? + Ehc Il Ve I €Y)

ou py, est un potentiel d’état lié au modele d’endommagement choisi. Ici, e est la déformation
équivalente locale, € est celle non-locale, V dénote le gradient dans une variété courbée et g est une
métrique Riemannienne (voir Ribeiro Nogueira et al., 2024 pour plus de détails).
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Continu local Continu non-local

o(x) = F(e(x),D) o(z) = F(e(x),D,lec, lxe)

FIGURE 2. Différences entre les approches locales et non-locales

La norme Riemannienne est telle que | Ve |2 = Ve g-Ve = de-g™'-de = || de ||, avec de une 1-
forme différentielle ou covecteur. Le parametre c est homogene au carré d'une longueur (interne)
et h esthomogene a une rigidité. On peut montrer que I'équation du type Helmholtz pour le modele
ENLG est :

c

Jdetg

avec la condition limite g™ - Vé - n = 0 sur le bord 9. On considéere que h < E Il, ou E est le
tenseur d’élasticité de Hooke. Ainsi, on peut écrire le comportement comme o(€,D) =0, =

é— V-(,/detggt-ve) =e dansQ (2)

pOY,/0€. L’évolution de I'endommagement est contrdlée par la fonction critere f = é - x, avec k
une variable d’histoire respectant les conditions de charge-décharge de KKT.

Soient les espaces fonctionnels suivants :
U={w|weH'(Q), w=u? sur 9Q,}
U0) ={w|weHY(Q), w=0 sur 9Q,}
V={w|weH(Q)}
ou H'est I'espace de Sobolev de carré intégrable et le déplacement imposé sur le bord d(,, est noté
u?. Le probléme consiste donc a trouver le champ de déplacement u € U et le champ de
déformation équivalente non-locale & € V, tels que :

f o(e(u),D):e(v)dQ = f td.vds vv € U(0) 3
Q a

Qf
f./detgén dQ+fc,/detg(g‘1~Ve')~Vr)dQ:f,/detgen dQ vn eV 4)
Q Q Q

ol on a introduit les champs tests v et 7). Le vecteur traction imposée sur le bord 90 est noté t%. Il
s’agit d’'un probleme aux éléments finis non-linéaire et couplé. Dans le cas ou la métrique
Riemannienne se réduit a celle Euclidienne, i.e., g = I (le tenseur identité), on retrouve toutes les
équations du modele GNL. Le modele ENLG est donc une généralisation de la formulation
proposée par Peerlings et al., 1996. La résolution numérique employée ici met en place un processus
itératif du type point fixe au niveau global. Dans ce travail, les formulations variationnelles sont
implémentées dans un code du CEA Saclay basé sur le logiciel FreeFem (Badri et al., 2021). Au
niveau des points de Gauss, I'intégration des lois de comportement se fait via le générateur de code
Mfront (Helfer et al., 2015).
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II1 - RESULTATS : ENDOMMAGEMENT ISOTROPE

Dans le cas d’endommagement isotrope, i.e., la variable d’endommagement D est un scalaire, le
tenseur métrique s’écrit en deux dimensions g = I,/(1 — D), avecl, le tenseur identité dans le
plan. L’état et le comportement se simplifient, tels que :

plpo(E,D)=%(1—D)63E:E et c=(1-D)E:e (5

L’évolution de I'endommagement est supposée suivre une loi du type exponentielle :
K
D=1-— (1 — a + ae Blcx0)) (6)
0

avec K, le seuil d’endommagement, B, un parameétre de fragilité et & un parameétre qui permet la
prise en compte de contraintes résiduelles. La déformation équivalente utilisée est celle du type
Von Mises. L'exemple traité ici est celui d'une poutre en flexion 4 points (FIGURE 3). Les

parametres modele utilisés pour cette simulation sont donnés dans (Ribeiro Nogueira et al., 2024).
F F

y Smmx10mm
xXr " e

100mm

AN [O)

L—l . e o e—>]
1 | ! |
25mm 150mm 75mm 75mm 150mm 25mm

FIGURE 3. Flexion 4 points : géométrie et conditions limites.

Sur la FIGURE 4 (gauche), on observe convergence de la réponse structurelle vis-a-vis du maillage
pour les deux modéles (GNL et ENLG avec des temps de calcul similaires). Pour un méme jeu de
parametres, la réponse avec le modele ENLG dissipe moins d’énergie lorsque comparé avec le
modele GNL, et par conséquent, est plus fragile dans cette situation. Le profil d’endommagement
obtenu par le modele ENGL est plus réaliste que celui fourni par le modele GNL (FIGURE 4 droite).
En effet, lorsqu’on supprime en post-traitement les éléments plus endommagés (i.e,, D > 0.995),
on observe que le modeéle ENLG relocalise 'endommagement dans la zone régularisée sur une ligne
d’éléments, ce qui représente I'équivalent d’une macro fissure.

Toutefois, cette localisation a la rupture n’est pas observée pour le modele GNL, o1 'endommagent
se diffuse sur une zone élargie non négligeable. Le comportement de relocalisation du modeéle
ENLG est essentiel pour la description complete du processus de fissuration, de maniere a réaliser
la transition entre endommagement diffus (microfissures réparties) et rupture (coalescence dans
une macro fissure). Néanmoins, dans le cas de I'endommagement isotrope, il n’est pas possible de
décrire une direction préférentielle de dommage. En réalité, chaque élément apercoit
I'endommagement dans toutes les directions. Sous décharge/compression, les microfissures ne
peuvent pas étre refermées avec ce type d’approche. Une autre conséquence est la dégradation de
la rigidité également de maniere isotrope.
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FIGURE 4. Flexion 4 points : réponse structurelle (gauche) et profils d’endommagement (droite) a la fin
de la simulation pour GNL (temps de calcul d’environ 12 minutes) et ENLG (temps de calcul d’environ 12
minutes) (Ribeiro Nogueira et al., 2024).

Dans le cas de chargement non-proportionnel (e.g., traction suivie de compression dans la direction
perpendiculaire), ce modele ne sera pas capable de reproduire ce qui est observé
expérimentalement.

III - RESULTATS : ENDOMMAGEMENT ANISOTROPE

Dans cette partie, on couple la régularisation par le modéle ENLG avec un modele de
comportement a endommagement anisotrope (Desmorat, 2016). La fonction critere reste la méme,
mais la variable d’histoire passe par une consolidation en fonction de I'endommagement, telle que
K =Ko + SRS(trH — 3), avec H = (I —D)"V2 la variable de Ladeveéze et S et s des paramétres
matériaux. Ce changement de variable permet de modéliser la limite des valeurs propres
d’endommagement lorsqu’elles tendent vers 'unité. La fonction de triaxialité R, est calculée par
I'expression donnée dans (Desmorat, 2016), faisant apparaitre un autre parametre matériau B. Le
comportement s’écrit en fonction du tenseur de Hooke effectif :

26|lH'®@H! H?Q HP + 3KI®I itre >0
£ £ — tr H-2 tr H? stire
g = T € = _2 2
-1 -1 _ H ® H .
26|H"QH —wnz + KI QI sinon

avec G et K les modules de cisaillement et de compressibilité, respectivement. Enfin, I'évolution de
'endommagement est donnée par une amplitude 4 et une direction P fonction de la partie positive
du tenseur de déformation :

@
P = Tl

Suivant la définition de la métrique Riemannienne, on peut la réécrire en fonction de la variable de

H=iP

Ladeveze, telle que g = H 2. Le premier cas test proposé avec endommagement anisotrope est celui
de la poutre en flexion 4 points (FIGURE 3). Les parametres utilisés dans cette simulation sont ¢ =
4mm?, x, = 7.5x1075, S = 2.6x107%, s = 4.9, B =5/3, E = 38000 MPa et v= 0.18. La FIGURE
5 (gauche) montre les maillages déformés obtenus avec les approches GNL et ENLG.
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FIGURE 5. Flexion 4 points anisotrope : Comparaison des maillages déformées pour GNL et ENLG
(gauche). Profils des composantes diagonales du tenseur d’endommagement (droite).

On peut observer que la déformation est diffusée au sein de plusieurs éléments pour le modele
GNL, ce qui montre le comportement de diffusion de 'endommagement sur une zone non
négligeable, déja observé pour le cas isotrope. Au contraire, le modéle ENLG anisotrope relocalise
ces déformations sur une ligne d’éléments, montrant la capacité de la méthode a décrire un
comportement équivalent a une macro fissure dans un cadre continu. La FIGURE 5 (droite) montre
les profils des composantes D,, et D,, du tenseur d’endommagement. Différemment du cas
isotrope, on note que la direction x ici est préférentielle, de maniére que I'endommagement est plus
important dans cette direction. Cela indique que les fissures équivalentes sont verticales
(perpendiculaires a x). L’'endommagement dans la direction y est moins important. On peut
observer qu’en pointe d’entaille la composante D, est presque nulle, alors que I'endommagement
se développe plutét dans la composante D,,. Une fois que ce dernier atteint une valeur
suffisamment grande, une fissure équivalente commence a se propager et on observe une croissance
de la composante D,,,. Cela met en évidence le caractere multiaxial de la propagation en pointe de
fissure, qui n'est pas observé en pointe d’entaille a cause des effets de bord. En effet, le modele
ENLG ne prend en compte ces effets que lorsque un nouveau bord est crée par une fissure, et non
dans le cas des bords déja existants dans le domaine (Ribeiro Nogueira et al., 2022).

Raffinement maillage

v

2,000 - —a— 16004els 7
—4— 30904els
*A 49200els

1,500 —— 73670els ’

1,000

Force, (N)

500

n

1 2 3 4 5
CMOD, (mm) 1072
FIGURE 6. Flexion 4 points anisotrope : convergence de la réponse structurelle (gauche) et du profil
d’endommagement D, (droite) vis-a-vis du maillage. Les temps de calcul vont d’environ 30 min pour le
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maillage grossier a 5 heures pour le maillage le plus fin. L’élément le plus petit a une taille caractéristique
de 0.3 mm.

La FIGURE 6 (gauche) montre les réponses structurelles obtenues pour différents maillages
éléments finis. Malgré la nécessité d’un nombre important d’éléments pour obtenir convergence,
on observe que le modele ENLG est capable de régulariser la réponse. De méme, on observe
convergence des champs d’endommagements obtenus lorsque que le maillage est raffiné (FIGURE
6 droite).

1.2} .
120mm i | [——19384cls| |
; 39682els
” : ; —— 58034els
& Z 08| | 1
>
| 0.6 .
' 15mm — 60mm Lr?
>
§l> — 0.4 B
2mmx10mm
|-| — 021
; 0 | | | |

0.5 1 1.5 2 2.‘5 3
Déplacement, (m) 1072
FIGURE 7. Test de Shi : géométrie et conditions limites (gauche) et convergence de la réponse structurelle
vis-a-vis du maillage (droite).

En dernier, on propose d’étendre 'analyse a la fissuration en mode mixte avec le test de Shi
(FIGURE 7 gauche). Il s’agit d'une éprouvette doublement entaillée en traction. L’asymétrie des
positions des entailles engendre une courbure des chemins de fissurations, ce qui est observé
expérimentalement (Shi et al, 2000). La convergence des réponses structurelles vis-a-vis du
maillage est montrée sur la (FIGURE 7 droite).

Les valeurs propres, en ordre décroissante, du tenseur d’endommagement a la fin de la simulation
sont données sur la FIGURE 8 (a). Le profil de D; montre clairement qu'une macro fissure
équivalente se développe suivant une certaine direction préférentielle. Un endommagement moins
important, mais non négligeable, est observé dans le profil de D,. Cela montre, encore une fois, que
I'état de sollicitation en extension est plutét multiaxial dans la zone fissurée. Le champ de
déplacement résultant est affiché sur la FIGURE 8 (b). Deux zones sont observées en bleu et en
rouge, séparées par 'apparition des sauts, i.e., des discontinuités équivalentes (ici régularisées de
maniére continue), dans le champ de déplacement provoquées par les fissures. Ceci est en
adéquation avec les observations expérimentales (Shi et al., 2000).

Enfin, les directions principales (i.e., les vecteurs propres du tenseur d’endommagement) sont donc
associés a chaque endommagement principal. Ainsi, dans un élément, des fissures équivalentes
s’ouvrent perpendiculairement a la premiere direction principale. La FIGURE 8 (c) montre les
macro fissures équivalentes associées a des valeurs de D; > 0.999 obtenues par post-traitement. Ce
post-traitement simple de l’endommagement anisotrope continu fournit des informations
essentielles concernant I'enclenchement et la direction de propagation. Le caractéere courbé des
chemins de fissuration est ici mis en évidence par ces directions. Cette analyse s’avere impossible
lors des simulations ne prenant en compte que les modeles d’endommagement isotrope.
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FIGURE 8. Test de Shi : (a) profils des valeurs propres du tenseur d’endommagement, (b) champ de
déplacement a la fin de la simulation, (c) représentation des fissures équivalentes (perpendiculaires aux
directions principales associées a I’endommagement principal) au sein des éléments.

IV - CONCLUSION ET PERSPECTIVES
Les propriétés de régularisation et de description de la fissuration du modele ENLG ont été
brievement résumées dans ce travail. En particulier, il a été montré que la méthode permet de
décrire des réponses quasi-fragiles avec des chemins de fissuration réalistes. Dans une perspective
de transition entre endommagement et rupture, les zones fortement endommagées peuvent étre
utilisées comme indication d’out placer une discontinuité forte au sein des éléments, et en
particulier, dans quelle direction. Ainsi, on pourra modéliser l'intégralité du processus de
dégradation, depuis l'enclenchement de la microfissuration jusqu’a 1’'amorcage d’une macro
fissure. En perspective, il est envisagé d’étendre ces développements aux structures en béton armé
a grande échelle (e.g., enceintes nucléaires). Dans un premier temps, il devient nécessaire de
considérer les développements ici présentés dans un formalisme en trois dimensions. Etant donnée
la généralisation directe des formulations, I'implémentation s’avére étre juste une question
technique du point de vue numérique. Certes, cela demandera des moyens de calcul plus
importants, avec un temps d’analyse qui peut devenir rapidement exorbitant. Vu le caractere a
gradient de la méthode, une implémentation prenant en compte les techniques de calcul parallele

est envisageable a court terme.
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Etude du role des déformations locales résultant de
sollicitations hydriques dans l’altération des pierres de
construction par desquamation en plaques
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RESUME Cette étude contribue a la compréhension des processus d’altération des pierres de
construction en conditions réelles. En effet, la desquamation en plaques est une forme d’altération
des pierres calcaires comme le tuffeau, pierres des chateaux de la Loire, dont les mécanismes de
formation sont encore mal connus. Parmi les hypotheses émises pour expliquer ce phénomene, les
déformations différentielles provoquées par ’humidification partielle de la pierre pourraient étre
a l'origine de la fissuration. Des études antérieures ont prouvé la limitation de l'utilisation de
jauges de contrainte pour la surveillance mécanique en raison de la taille et de la nature locale de
la mesure. La technique de corrélation d’images numériques (CIN) s’est avérée étre une méthode
significative sans contact et non destructive pour les mesures de déformation en plein champ de
divers matériaux, y compris les roches naturelles et donc hétérogenes. Dans ce travail, nous avons
étudié les parametres de la CIN et le processus d’étalonnage afin d’identifier la meilleure
configuration pour travailler avec un matériau poreux sous charge mécanique et hydrique. Notre
objectif est de calibrer un systeme de mesure qui sera utilisé pour mesurer la dilatation hydrique,
ou des études antérieures ont démontré que 1'ordre des déformations détectées est compris entre
105 et 10,

Mots-clefs Corrélation d'images numériques (CIN), tuffeau, desquamation en plaque, calibration,
mesures hydriques

I. INTRODUCTION

Le tuffeau est un calcaire blanc, tendre et poreux. Il a été largement utilisé comme matériau de
construction dans la région du val de la Loire en France en raison de sa disponibilité abondante et de
ses propriétés telles que sa blancheur et sa légereté (Beck et al.,, 2003). L'une des formes les plus
courantes de dégradation du tuffeau est la desquamation en plaque qui est défini comme le
détachement superficiel de fines couches de pierre, de quelques millimetres a quelques centimetres,
parallelement a la zone exposée aux changements environnementaux (Beck and Al-Mukhtar, 2010). De
nombreuses hypothéses ont été proposées pour déterminer les parametres régissant le processus
d’endommagement de desquamation (Benavente et al., 2008), mais aucune n’a jamais été validée
expérimentalement (Janvier-Badosa et al., 2015). L'une des hypotheses explique que la cristallisation et
I'accumulation du gypse dans le matériau vont générer des hétérogénéités dans les pierres, ce qui
initierait une fissuration progressive des pierres (Janvier-Badosa et al., 2014). Les déformations thermo-
hydro chimiques induites dans les pierres par les variations environnementales sont censées jouer un
role majeur dans la dégradation de la pierre. Des études antérieures ont montré 1'intérét de la mesure
locale des déformations a ’aide d'une jauge de contrainte par rapport a la mesure globale. Cependant,
I'utilisation de la jauge de contrainte a montré des limites en raison de sa taille, ce qui rend impossible
l'observation de caractéristiques de dimensions inférieures, et en raison de son aspect local, ce qui la
rend tres sensible a I'hétérogénéité du matériau. De plus, le collage de la jauge a la surface peut
localement impacter le transfert d’eau et par conséquent perturber les mesures (Hassine et al., 2018).
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Ainsi, l'utilisation d'une technique de mesure non locale et sans contact pour évaluer le champ de
déformation permettrait de surmonter les limites des jauges de contrainte. Notre objectif au-dela de
I'étalonnage de I'essai mécanique, est de calibrer un systeme de mesure qui sera utilisé pour mesurer la
dilatation hydrique, ou des études précédentes ont démontré que I'ordre des déformations détectées est
compris entre 10 et 104

La technique de corrélation d’images numériques (CIN) appartient a la classe des méthodes sans
contact. L’acquisition d'images est réalisée et stockée sous forme numeérique. Ensuite, 'analyse d’images
est appliquée pour estimer les déplacements et les déformations du champ complet sur la base de
'analyse des images numériques prises d'un motif a la surface d'un échantillon (Sutton et al., 2000). La
CIN nécessite une configuration spécifique pour l'acquisition d’images. Cette configuration comprend
une caméra, un systeme d’éclairage et une surface cible avec un motif CIN (Sutton et al., 2009). La
caméra doit avoir une haute résolution pour capturer des images de haute qualité de la surface. Le
systeme d’éclairage doit fournir un éclairage constant et uniforme de la surface, sans créer d’ombres ou
de reflets qui pourraient interférer avec la mesure (Segouin, 2019). Le motif sur la surface doit étre con¢u
pour maximiser la précision et la résolution de la mesure. En plus de la caméra et du systéme d’éclairage,
la configuration CIN nécessite également un réglage minutieux du triangle d’exposition, qui se compose
del'ouverture du diaphragme, du temps d’exposition et du réglage ISO. La technique CIN s’appuie sur
une diversité d’outils numériques développés pour mesurer avec précision les champs de déformation.
Cette étude vise a fournir une configuration CIN optimisée pour les pierres blanches, tendres et
poreuses. Apres cette phase, on termine par I’objectif principale ou des mesures de déformations durant
un test d’imbibition est réalisée. Dans cette méthode, on travaille avec des variables plus complexes, ou
lI'ordre de déformation qu’on cherche a mesurer varie de 1 a 100 micrometres avec un changement de
couleur détecté. Les résultats de cette campagne ont montré l'exigence des calculs d'incertitudes
approfondies afin qu’on puisse définir et valider ces mesures.

II. Matériaux et méthodes
A. Acquisition d’images, propriétés des matériaux et essais mécaniques/hydriques

La configuration de l'acquisition d’image a été effectuée a I'aide d’'un Canon EOS 5D MARK 1V et
I'objectif est un Canon EF 100mm f/2.8L. Macro IS USM. La FIGURE 1 montre la configuration de
I'expérience CIN et du systeme d’acquisition d’images. Sur la partie droite de 1'image, la caméra est
reliée a un portable afin d’avoir une acquisition en direct et automatique des images en fonction du
temps. Sur la gauche, 'échantillon est placé sous le capteur de pesage avec les sources d’éclairage
placées pour obtenir un contraste suffisant. Sur la droite, un exemple de la région d’intérét est présenté
avec I'histogramme de niveaux de gris lié a I'image.

Les pierres étudiées sont des matériaux naturels et complexes avec une grande porosité et une texture
particuliere. Le tuffeau est connu pour sa couleur blanche, sa texture homogene et ses grains fins. Les
principales caractéristiques de cette roche sont sa porosité et sa perméabilité élevées, ce qui rend ce
matériau sensible aux variations d’humidité, a la pluie et aux infiltrations d’eau. Le tuffeau est composé
de plusieurs minéraux, dont les proportions varient d'une roche a l’autre. Les principaux minéraux sont
le quartz, la calcite, la silice amorphe et les minéraux argileux. De plus, la couleur, les caractéristiques
physiques et la composition chimique sont également susceptibles de varier d'un gisement a I'autre
(Beck et al., 2003). Le TABLEAU 1 résume les principales propriétés du tuffeau.

TABLEAU 1 Principales propriétés du tuffeau (Beck et al., 2003)
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Tuffeau Propriétés

Couleur Blanc - beige clair (sec) Verdatre (saturé)

C i - éralogi Calcaire siliceux, calcite (50 %), opale (30 %), quartz
n minér i
ompostiion mineraiogique (10 %), minéraux argileux (10 %)

Résistance a la compression non

o 10 MPa
confinée

Densité apparente 1.3
Porosité 45 %

Des cubes d’aréte de 8 cm rectifiés ont été testés. A I'origine, les spécimens sont coupés a I'aide d"une
scie classique pour les matériaux de construction comme les pierres et le béton. Les éprouvettes
obtenues risquent d’avoir une face non rectifiée en raison de la scie elle-méme. Le processus de
rectification se fait a I'aide d’une machine 3R mini-matic. Les essais mécaniques sont appliqués a l'aide
d'une SYNTAXE 3R avec un capteur de pesage d'une capacité de 50 kN. La FIGURE 1 montre une
illustration de l'essai de compression pour une forme cubique. La charge appliquée a été
progressivement augmentée jusqu’a 50% de la résistance a la compression, qui est de 11 MPa a I’état sec
pour le tuffeau (Beck, 2006). La force maximale appliquée n’a pas dépassé 35 kN pour 1'échantillon
cubique.

1. SOkN cellulede force 4. Caméra Canon

2. Tuﬁ%:au 5. Histogramme
3. Eclairage LED 6. Région d’intérét

FIGURE 1 Mise en place expérimentale de la CIN

Une chose importante a prendre en compte dans notre expérience est la mise en place du test. La
FIGURE 2 présente un exemple du comportement réel de la réponse mécanique des matériaux rocheux.
Cette réponse est caractérisée par une phase perturbée entre 0 et 15% de la résistance de la pierre. Le
début de la partie élastique commence une fois que les microfissures préexistantes ont été fermées et
que la porosité a été écrasée (Guéguen and Palciauskas, 1992). Cette phase est considérée comme mal
définie et correspond dans notre expérience a la mise en place. Pour cela, les images considérées seront
prises entre 30 et 50% de la résistance maximale, ce qui correspond bien a la phase élastique
reproductible du comportement. Ce comportement ne dépend que du matériau qui a des propriétés
intrinseques (Beck and Al-Mukhtar, 2004).
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FIGURE 2 La réponse mécanique des matériaux rocheux lors de 1’essai de compression

Des échantillons en pierre, ont été utilisés pour réaliser les mesures de déformation pendant un test
d’imbibition. Les éprouvettes sont placées sur une grille enveloppée de papier absorbant qui permet
une alimentation permanente en eau pendant I'essai. Lorsque la pierre est en contact avec I'eau, l'air qui
remplit la porosité est remplacé par l'eau sans appliquer de pression externe. Ce phénomene
d'imbibition capillaire est dii a la mouillabilité de I'eau dans un milieu poreux. Les mesures de
déformations par CIN ont été faites sur une échelle plus petite que les essais mécaniques. Des mesures
moyennes sur des jauges virtuelles ont été effectués afin d’étre comparé avec les mesures des jauges de
contraintes faites antérieurement. La FIGURE 3 montre la zone d’intérét et la jauge virtuelle utilisée

durant les mesures.

e o0 w0 20

FIGURE 3 Zone d’intérét et la jauge virtuel utilisée (en vert) pendant un test d’imbibition

B. Parametres CIN
1. Exposition, éclairage et texture CIN

Le processus comprend deux phases principales, la premiere est ’acquisition des images numériques
et la seconde est le traitement numérique des images pour obtenir les résultats souhaités en termes de
déplacement complet du champ. L’acquisition des images nécessitait le contrdle de différents
parametres et facteurs liés a I'image elle-méme. Une image bien exposée doit avoir un histogramme
uniformément réparti sur toute la plage d’intensité, sans aucune région sous-exposée ou surexposeée.
D’autre part, le contraste de I'image doit respecter certaines regles adéquates pour le traitement des
algorithmes CIN, ot la texture de la surface du matériau doit étre constituée de petites caractéristiques
distribuées de maniére aléatoire qui peuvent étre facilement suivies par l'algorithme de corrélation.
Dans notre cas, la texture naturelle de 1'échantillon est comparée a une texture appliquée (mouchetis
artificiel) pour vérifier si le motif naturel est suffisant pour I'analyse CIN. Ceci est basé sur plusieurs
facteurs, tels que la taille des spots ou1 au moins 4 pixels de diametre sont recommandés. En outre, la
taille physique des éléments utilisés dans l'application prévue en simulation, ot 'on considere que
chaque élément doit contenir au moins 3-4 taches mouchetées (Reu, 2014). Nous avons choisi la plus
petite valeur d’ouverture du diaphragme /2.8, ce qui signifie que nous maximisons la quantité de
lumiere entrant dans l'appareil photo. Les valeurs ISO les plus basses sont choisies dans notre
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expérience en raison de la lumiere suffisante que nous avons des LED. Les deux sources de lumiere ont
été placées en diagonale sur I’échantillon. Le TABLEAU 2 récapitule tous les parametres pris en compte
pour chaque image.

TABLEAU 2 Paramétres d’acquisition et d’éclairage

N ]:chairage A Eclairage B Temps
(Puissance/Température) | (Puissance/Température) | d’exposition
1 100% 3300k 100% 3300k 1/50
2 100% 4400k 100% 4400k 1/50
3 100% 5600k 100% 5600k 1/50
4 100% 5600k 100% 5600k 1/25
5 10% 5600k 100% 5600k 1/25
6 10% 5600k 100% 5600k 1/50

De plus, nous savons qu’avec un mouchetis artificiel, nous optimisons la texture et la taille de 1'élément
par rapport a un moucheté naturel. Cependant, 'histogramme en niveaux de gris n’est pas le seul
facteur a prendre en compte, la taille des éléments utilisés dans 1’analyse CIN a un impact significatif
sur la précision et la fiabilité des résultats et doit étre testée et comparée entre la moucheture naturelle
et artificielle pour vérifier la plus pratique pour le processus de calcul.

2. Principe théorique de la DIC et des outils numériques

La méthode CIN s’appuie sur une diversité d’outils numériques développés pour mesurer avec
précision les champs de déformation. Le déplacement de la surface du matériau est mesuré en
comparant les images de la surface avant et apres la déformation. Le traitement d"un ensemble d’images
est réalisé par 'application d'un algorithme de corrélation. L’objectif de I'algorithme est de détecter la
distribution du motif sur la surface, puis d’estimer le champ de déplacement en minimisant la différence
entre le déplacement de I'image mesuré a l'aide des méthodes des moindres carrés (Equation 2). Les
équations détaillées ci-dessous décrivent la dérivation de la solution d'un probleme CIN (Hild and
Roux, 2008). Les images d’origine et déformées sont considérées comme une fonction scalaire de la
coordonnée spatiale. Chaque pixel discret des coordonnées x se voit attribuer une valeur en niveaux de
gris. Les fonctions f(x) et g(x) représentent respectivement I'image de référence et I'image déformée. Le
champ de déplacement est défini par u(x). Ce champ permet la connexion entre les deux images en
exigeant la conservation du flux optique (Equation 1) : La minimisation de la différence quadratique
entre les membres droit et gauche intégrée sur le domaine étudié pour estimer u(x).

g(x) = flx+ux)] Equation 1

X2 = f f [u(x) - VE(X) + f(x) — g(x)]?dx Equation 2
Q

Dans notre travaille on a travaillé initialement pour la partie mécanique avec la version correli_q4
développée par Frangois Hild et Stéphane Roux. Cette version est partagée avec des collegues a des fins
de recherche (Hild and Roux, 2008). On a testé 1'applicabilité et la validité de cette version avec nos
images de tuffeau pour voir si les résultats sont pertinents ou pas. Puis avec les mesures hydriques on
a resté toujours dans le méme environnement Correli mais avec une version plus récente qui est Correli
3.0 (Leclerc ] et al., 2015) avec cette version vue on travaille avec des changements de couleurs on a pu
utiliser plus de fonctions liées aux changements de brillance et du contraste afin d’avoir des résultats
plus comparables et adéquates.
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III. Résultats et discussion
A. Calibrage de l’image
1. Optimisation de niveau de gris et effet de texture

Dans cette section, nous discutons de I’adaptation des motifs naturels du tuffeau pour les mesures de
CIN. Des facteurs tels que 1'éclairage, I'ouverture et le temps d’exposition doivent étre pris en compte
lors de I'acquisition d’images. Il est essentiel de s’assurer que les images acquises offrent un contraste
suffisant entre 1'arriere-plan et le motif. Dans la FIGURE 4, nous présentons I'histogramme en niveaux
de gris des différentes conditions d’éclairage et des valeurs d’ouverture, comme mentionné et détaillé
dans TABLEAU 2. Toutes les images montrent une distribution en niveaux de gris similaire en termes
de forme, cependant, nous avons pu clairement observer que pour les images 5 et 6, la distribution en
niveaux de gris est la plus étalée et centrée. Il est plus pratique de travailler avec le maximum possible
de distribution en niveaux de gris, ce qui est cohérent avec les histogrammes 5 et 6. Les histogrammes
1 a4 montrent la méme distribution qui couvre principalement les valeurs des niveaux de gris comprises
entre 100 et 200 environ. Pour optimiser 1’analyse de corrélation, les niveaux de gris doivent couvrir les
niveaux maximaux entre le blanc et le noir. Ainsi, travailler avec une distribution centrée devrait étre
une meilleure solution pour 1'analyse ot on considére la configuration 6 pour la suite des analyses. Cela
ne signifie pas que les autres histogrammes ne sont pas réalisables, mais qu’ils pourraient étre optimisés.

Image 1 Image 2 Image 3
vy i

«10* Histogram1 Histogram2 x10* Histogram3

Image 4

10° Histogram4 10* Histogram 5 10°  Histogram6

0 100 200 0 100 200 0 100 200

FIGURE 4 Histogrammes en niveaux de gris pour différents types de valeurs d’ouverture et de
conditions d’éclairage

2. Effet de taille d’élément

Dans la FIGURE 5, nous présentons la distribution des éléments pour chaque type de texture. La région
d’intérét (ROI) de I'image est égale a 60 x 60 mm avec une résolution de 25 um pour chaque pixel.
Comme nous pouvons le remarquer, lorsque nous zoomons sur une zone d’intérét (ZOI) de 6 x 6 mm
et que nous considérons une taille de 15 pixels de 1'élément utilisé dans le calcul CIN, nous constatons
que le motif n’est pas bien distribué dans les deux cas ot1 nous avons trouvé des zones ou 1'élément est
complétement recouvert ou découvert par le motif. Si nous considérons une taille d’élément supérieure
a 15 pixels, nous remplissons les conditions requises pour en termes de taches détectées dans 1'élément
et de taille du motif local, comme indiqué précédemment, ou il est considéré que chaque élément doit
contenir au moins 3 a 4 taches mouchetées et que la taille des taches doit étre d’au moins 4 pixels. Afin
de vérifier I'adéquation de la taille de 1'élément, un test de compression est effectué sur un cube de
tuffeau (8x8x8 cm). La déformation dans la direction verticale est visualisée pour une taille d’élément
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de 16 et 48 pixels dans la FIGURE 6. Comme nous pouvons I'observer pour les deux zones, nous avons
pu constater que pour 'élément de taille 16 pixels, ces zones sont affectées et induisent un bruit
remarquable dans les résultats. Les résultats de sortie montrent le niveau de bruit dans les cas locaux et
globaux, ot nous sommes obligés d’augmenter la taille de 1'élément pour réduire le bruit détecté. Pour
la taille de 48 éléments, nous avons pu observer que les résultats de sortie sont beaucoup plus
représentatifs et homogenes avec moins de bruit. Le choix d’un élément supérieur ou égal a 48 pixels
présente un meilleur choix pour I’analyse et remplit les conditions requises pour les exigences de texture
pour la texture naturelle, comme nous 'avons vu précédemment.
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-‘ Texture artificielle
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FIGURE 5 Texture et motif artificiel de tuffeau naturel
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FIGURE 6 Détection du bruit dans la direction verticale pour un élément de 16 et 48 pixels lors d'un
test de compression

B. Essais mécaniques — Validation
Enfin, les champs de déplacement et de déformation sont présentés et discutés pendant un essai de
compression uni axiale qui a été effectué sur les échantillons cubiques rectifiés. Nous présentons dans
la FIGURE 7 les résultats pour le cube rectifié pour un chargement de 50% de la capacité maximale du
tuffeau. Les résultats montrent un comportement homogene attendu du champ de déplacement dans
les directions 1 et 2 respectivement. La direction 1 qui correspond a la direction verticale, nous nous
attendons a un déplacement plus élevé dans la face supérieure en raison de la compression qui lui est
appliquée, tandis que pour la face inférieure, nous attendons une valeur de déplacement plus faible en
tenant compte du fait que cette face est soutenue verticalement. Le déplacement vertical varie entre 0 et
12 pixels. Pour la direction 2 qui correspond a la direction horizontale, on trouve une dilatation quasi-
symétrique due a l'effet du Poisson, ce qui est attendu dans de tels essais de compression. Le
déplacement varie entre -2,5 et 2,5 pixels. Pour les champs de la déformation, nous avons observé un
modele conforme avecles champs de déplacement. Dans la direction 1, nous avons un champ homogene
globalement avec une valeur moyenne de -2,25 x 102 et quelques déformations locales et limitées avec
une amplitude moyenne de -4,5 x 103, Pour la direction 2, nous avons pu identifier la forme d"un cone
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qui correspond bien a la dérivation du champ de déplacement. Une valeur moyenne de 5 x 10+ est
remarquée dans la zone de contour du cube, tandis qu'une valeur de déformation plus élevée de 1 x 10-
3 est identifiée dans la zone intérieure du cube. Ces résultats valident nos résultats pour un cube rectifié,
ol le déplacement et le champ de déformation sont conséquents a ce que nous attendons pour un essai
de compression simple. Il convient de mentionner que les zones locales élevées de déformations que
nous avons détectées dans les échantillons sont liées a certains défauts dans I'image du tuffeau, oti nous
avons une variation de contraste liée aux irrégularités du matériau. Ainsi, 'analyse de corrélation est
influencée par ces traces et donne des déformations élevées qui ne sont pas liées a la charge mécanique.

Pixel x10°% Pixel x10°
120 _ 400 . 25

— oA
60

Ul1 E11 U22
FIGURE 7 Les champs de déplacement et de déformation pour les éprouvettes rectifiées

C. Essais Hydriques — mesure de déformation durant l’'imbibition

Des mesures des déformations sont faites par corrélation des images numériques sur une série des
images de tuffeau pris lors de I'essai de 'imbibition. En comparant avec les essais mécaniques, afin de
détecter les phénomenes déroulant durant I'imbibition, cela exige d’aller avec une échelle plus grande
comme on remarque avec la FIGURE 8. La méme démarche a été suivi pour le choix de la configuration
d’acquisition de ces images. En examinant le résidu de corrélation associé a ces images FIGURE 9, une
observation pertinente se dégage. Il devient apparent que la détection du front d'imbibition peut étre
réalisée efficacement en se basant sur ces résidus. Notamment, des valeurs significatives se manifestent
a l'interface des zones imbibée et séche.

L a

L =80 mm 42 mmetb=28 mm 2.8
1 pixel =25 pm 1 pixel = 5,35 pm Temps d’exposition 1/15
ISO 100

FIGURE 8 Distribution de niveau de contraste pour I’échelle considéré

Picture # 001 -- DIC residual, GL

Picture # 006 -- DIC residual, GL. Picture # 012 -- DIC residual, GL

Picture # 020 -- DIC residual, GL.
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FIGURE 9 Variation du Résidu Lagrangien durant I'imbibition

La FIGURE 10 montre la variation de la déformation moyenne de la zone de la jauge virtuelle. A travers
cette approche, les variations de déformation ont été tracées pour trois directions clés : 11, 22, et 12.
L'examen de la variation de la déformation dans la direction 2 révele un phénomeéne remarquable. Une
expansion progressive est détectée en fonction du nombre d'images, avec une légere diminution
perceptible entre les images 10 et 15. En examinant attentivement la direction y, une variation
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substantielle, de 'ordre de 20x10#, émerge entre les images 10 et 15. Cette observation significative est
directement liée au passage du front d'imbibition, une transition clairement perceptible sur les images
associée. Une constatation similaire est faite dans la direction 12, o1 un pic notable de I'ordre de 10x10-
4 coincide avec le méme intervalle de temps que celui observé pour E11. Il fait noter que les allures
trouvées sont similaires aux mesures faites par des jauges durant des études précédentes (Hassine et al.,
2018). Une différence en termes d’amplitudes est remarquable et peut étre expliquer par le lien avec la
taille des jauges ou1 les valeurs sont moyennes sur la zone couverte par la jauge.
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-5 0 -2
5 10 15 5 10 15 5 10 15

FIGURE 10 Variation de la déformation sous une jauge virtuelle

Dans I'objectif d'obtenir une vision exhaustive des déformations, un champ 2D de la déformation en
direction 12 pour I'ensemble de I'image a été généré comme la montre la FIGURE 11. Les résultats
révelent des observations significatives, mettant en lumiére une bande de cisaillement qui suit de pres
le passage du front d'imbibition tout au long du processus. Cette observation suggere une réaction
dynamique ou la zone imbibée tente de se dilater sous I'absorption d'eau, tandis que la zone seche,
apparemment non encore impactée par limbibition, gene la déformation de la zone imbibée. Cette
interaction donne lieu a la formation d'une zone de cisaillement entre les deux régions. Cependant, il
est essentiel de souligner que malgré ces découvertes, des calculs supplémentaires sont nécessaires pour
évaluer avec précision les incertitudes associ€es a ces données, ainsi que pour tenir compte des effets

potentiels de la luminosité sur les résultats obtenus.
1 6 12
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FIGURE 11 Variation de la déformation du cisaillement E12

IV. Conclusion

La corrélation d’images numériques (CIN) a permis de mieux comprendre le comportement des pierres
et les dommages qui sont souvent cachés dans ces matériaux. Cette pierre se caractérise par une
hétérogénéité et une variété potentielle d'un échantillon a l'autre. Cette imprévisibilité combinée a la
fragilité du tuffeau rend le suivi du comportement mécanique trés incertain. A travers cette étude, nous
soulignons I'importance de I'étalonnage de la configuration CIN, et nous présentons tous les facteurs
qui peuvent affecter 'entrée. Nous montrons ce qu'il faut faire en tenant compte de I'éclairage a 1'aide
des LED, et ce qu'il est important de prendre en compte pour optimiser I'histogramme en niveaux de
gris de I'image en termes d’obtention d’un contraste et d'une variabilité suffisants entre les motifs de
I'image. Nous avons confirmé que la texture naturelle du tuffeau est pratique pour I'analyse, nous avons
testé numériquement la taille optimale de 1’élément et I'outil le plus fiable pour faire 1’analyse. Ensuite,
pour l'étude mécanique, les résultats montrent pour le cube rectifié que notre calibrage est valide.
L'analyse des déformations durant 1'imbibition de la pierre de tuffeau révele des variations notables
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dans toutes les directions. L'émergence d'une bande de cisaillement, en corrélation avec le front
d'imbibition, souligne l'impact dynamique de I'absorption d'eau sur la structure du matériau et
construit une base forte sur I'effet potentiel de cette bande sur le développement de la desquamation en
couplant autres facteurs importants. Une investigation expérimentale est en cours sur des échantillons
desquamés et non desquamés afin d'étudier linfluence des déformations détectées sur le
développement des desquamations, ainsi que sur le comportement et la résistance du matériau,
notamment en ce qui concerne les contraintes générées.
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Modélisation  physique et numérique du
comportement d'un remblai construit sur un sol

liquéfiable soumis a un séisme

Chedid SAADE

Département GERS, Laboratoire Centrifugeuses Géotechniques, Université Gustave Eiffel, France

RESUME Modélisations physique et numérique sont combinées pour étudier le comportement
d'un remblai homogene construit sur un sol liquéfiable, préparé par du sable Hostun avec la
méthode de damage humide. La modélisation physique en centrifugeuse met en évidence
directement la réponse du modele en termes de surpressions interstitielles, accélérations et
déplacements. En parallele, une simulation numérique utilisant la méthode des éléments finis
(FEM) a été réalisée avec une loi de comportement avancée, PM4Sand, pour simuler la
liquéfaction du sol de fondation. La performance du modeéle numérique est ensuite vérifiée par
rapport aux résultats des essais en centrifugeuses en termes de surpressions interstitielles,
accélérations et déformations.

Mots-clefs Modélisation physique, Simulation numérique, Remblai, Liquéfaction du sol

I. INTRODUCTION

La liquéfaction du sol induite par les séismes peut causer des dommages importants, y compris la
rupture des remblais, comme cela a été observé durant le séisme de Turquie en 2023 pour le
remblai de la route Koseli. Pour garantir la sécurité de ces structures, il est nécessaire de
comprendre leur comportement suite a la liquéfaction du sol de fondation. Pour cela, des
modélisations physiques et des simulations numériques ont été effectuées pour étudier le
comportement d'un remblai construit sur un sol liquéfiable et soumis a des sollicitations

sismiques.

Précédemment, des modéles réduits centrifugés ont été réalisés par Adalier et Sharp (2004),
Pramaditya et Fathani (2021), ainsi que par Pourakbar et al. (2022), afin d'étudier le comportement
du remblai suite a la liquéfaction du sol de fondation. Ces études ont révélé que la liquéfaction se
produit généralement sous la surface libre du sol de fondation prés du pieds du remblai, tandis
que le sol sous le remblai est moins susceptible a la liquéfaction. D'autre part, Okamura et Matsuo
(2002), Tiznado et al. (2020) et Li et al. (2021) ont mis en évidence les effets de la remédiation de la
liquéfaction sur la réponse du remblai, en tenant compte de différents types de renforcement
contre la liquéfaction.

En parallele, des simulations numériques ont été effectués en utilisant I'approche basées sur la
méthode des éléments finis (FEM) ou la méthode des différences finies (FDM) afin de prédire le
comportement du remblai suite a la liquéfaction du sol de fondation. Bhatnagar et al. (2016),
Kassas (2021) et Dinesh et al. (2022) ont essayé de reproduire les modeéles en centrifugeuse afin de
simuler la liquéfaction du sol et la réponse de différentes structures telles que des remblais ou des

1
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fondations superficielles. En général, les études ont démontré que les modeles numériques
construits étaient capables de reproduire correctement les réponses en termes d'accélérations.
Cependant, aux zones situées au-dessous du remblai, il existait des divergences en termes de
surpressions interstitielles et de déformations verticales.

Bien que I’objectif général de 1'étude est d’évaluer les effets des fines sur la liquéfaction des sols et
ainsi sur le comportement du remblai construit sur un sol liquéfiable, on se concentre ici

uniquement sur le cas de sable propre.

II. CONSTRUCTION DES MODELES PHYSIQUE ET NUMERIQUE
A. Modéle réduit centrifugés

Un essai en centrifugeuse a été réalisé a I'Université Gustave Eiffel - Campus de Nantes pour
étudier le comportement d'un remblai construit sur un sol liquéfiable. La géométrie, la
préparation du modele et le protocole expérimental ont été détaillées dans Saade et al. (2023a,
2023b). Le modele réduit a été construit dans un conteneur rigide prenant en considération
I'accélération centrifuge appliquée (60g) et les régles de similitude (Garnier et al., 2007). Ce
modele (FIGURE 1 et TABLEAU 1) reproduit a l'échelle du prototype un remblai de 6 metres de
hauteur construit sur un sol liquéfiable de 9 metres d’épaisseur.
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FIGURE1. Géométrie du modéle physique (Dimensions en mm a I’échelle modéle)

Le modele réduit a été préparé en différentes étapes. Premierement, une couche de sol liquéfiable
est construite par damage humide (Ladd,1974) en utilisant du sable Hostun pur (HN31) et pour
une densité relative cible 50% + 2%. Au-dessus de cette couche compactée, une couche de densité
relative cible 80% + 1.5% est construite par pluviation a sec en utilisant le méme sable (HN31).
Cette derniere couche est arasée pour obtenir la géométrie présentée dans FIGURE 1.

Durant la préparation, le modele est instrumenté par différents types de capteurs (FIGURE 1).
Apres la préparation, le modeéle est saturé sous-vide a 1g en utilisant un fluide visqueux ayant

2
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une viscosité 60 fois la viscosité de l'eau. Ensuite, une accélération centrifugeuse 60g est
appliquée sur le modele qui est soumis a une excitation sismique générée par une table vibrante
1D implantée dans la centrifugeuse. L’excitation appliquée (FIGURE 2) est un signal sinusoidal
constitué de 20 cycles, de fréquence dominante 1.5 Hz (prototype) et d’amplitude maximale égale

a 0.2g (prototype).

TABLEAU 1. Caractéristiques du modéle

Parametre Facteur d’échelle Dimension
(Modeéle/Prototype) Prototype Modele
Hauteur du remblai 1/N 6m 100 mm
Pente du remblai 1 1/1.5 1/1.5
Epaisseur de la couche liquéfiable 1/N 9m 150 mm
Viscosité du fluide utilisé N 1 cSt 60 cSt

— Signal généré par la table vibrante
04 — Signal cible

02 = = = == | —{ 3 -F--—-—-=-=-=--

Accélération (g)
o

0 5 10 15 20 25
Temps (s)
FIGURE 2. Profil du signal d’entrée

B. Modele numérique

Le modéle numérique 2D a été construit en utilisant la plateforme OpenSees afin de reproduire
les essais en centrifugeuse. Le modele numérique développé par Saade, et al. (2023a) est
brievement présentée dans cette partie. Le maillage par éléments finis (FEM) est réalisé
(FIGURE 3) a l'aide d'éléments quadrilatéraux a 4 nceuds SSPQuandUP. Le remblai est constitué
de 756 éléments, tandis que le sol liquéfiable est constitué de 1728 éléments. Les conditions aux
limites du modele numérique reproduisent les conditions réelles du conteneur rigide utilisé dans
I’essai en centrifugeuse. Les nceuds a la base sont fixés dans les directions X et Y, et les nceuds sur
les bords latéraux sont fixés dans la direction X. Des conditions drainées sont pour la surface libre
du sol liquéfiable et la surface du remblai, tandis que des conditions non drainées sont adoptées
pour la base et les bords latéraux du modele.
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FIGURE 3. Géométrie du modéle numérique

Le sol liquéfiable est modélisé en utilisant une loi de comportement avancée PM4Sand (Boulanger
et Ziotopoulou, 2015), qui décrit la plasticité du sable controlée par le rapport de contrainte lié a la
surface limite et I'état critique (Dafalias et Manzari, 2004). La calibration de la loi de
comportement PM4Sand nécessite la définition de 27 parametres, parmi lesquels 6 sont primaires
(densité relative, coefficient de module de cisaillement, rapport de contraction, pression
atmosphérique et deux autres parametres "flag"), ainsi que 21 parametres secondaires. La
calibration, effectuée par la simulation numérique des essais cycliques de cisaillement non
drainés, est présentée dans la FIGURE 4 et détaillée dans Saade et al. (2023a). Le remblai est
modélisé avec le critere de rupture de Drucker-Prager en utilisant un angle de frottement de 38
degrés et une cohésion de 65 kPa (Saade et al.,, 2023a). La cohésion a été recalculée afin d’ajuster
les tassements de la créte avec ceux obtenus lors de l'essai en centrifugeuse. Le modeéle numérique
a été réalisé en trois étapes différentes : la consolidation, l'excitation dynamique et la phase de
dissipation. Le modele numérique est excité en utilisant le signal généré par la table vibrante
(FIGURE 2) durant l'essai en centrifugeuse. Pendant l'excitation dynamique et la phase de
dissipation, une perméabilité variable dépendante des surpressions interstitielles, telle que
proposée par Shahir, et al. (2014) et présentée par Saade et al. (2023a), est adoptée.
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FIGURE 4. Calibration de la loi de comportement PM4Sand : Les courbes de rapports des résistances
cycliques en fonction du nombre de cycles nécessaire pour la liquefaction
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III. RESULTATS EXPERIMENTAUX
A. Liquéfaction du sol de fondation

La liquéfaction du sol de fondation est étudiée en termes de surpressions interstitielles
(FIGURE 5) et d’accélérations (FIGURE 6) enregistrées durant l'essai.
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FIGURE 5. Distribution des rapports maximaux des surpressions interstitielles

La FIGURE 5 illustre la distribution des rapports maximaux des surpressions interstitielles (ru)
dans le modele durant l'essai. La liquéfaction ne se produit pas sous le remblai ou les
surpressions interstitielles n’excedent pas 50% de la contrainte effective verticale initiale.
Cependant, la liquéfaction est observée sous la surface libre du sol de fondation ou les
surpressions interstitielles atteignent 100% de la contrainte effective verticale initiale. Ces zones
liquéfiées s’étendent a 6 m de profondeur et sous le pied du remblai.

4A18

ES
>

N

o

N
Fréquence (Hz) Fréquence (Hz)

Fréquence (Hz) Fréquence (Hz)
=

o

0 5 10 15 20 0 » 5 10 15 20
Temps (s) Temps (s)

FIGURE 6. Représentation de Stockwell des accélérations sous le remblai et la surface libre du sol

La liquéfaction du sol de fondation est étudiée aussi par des analyses temps-fréquence des
accélérations enregistrées durant 1'essai. La représentation de Stockwell (Kramer et al., 2016) est
présentée dans la FIGURE 6 pour les accélérations sous le remblai et sous la surface libre du sol de
fondation. Cette représentation permet d'identifier les zones liquéfiées et d’évaluer 1'initiation de
la liquéfaction en identifiant le moment auquel elle s'est produite (Ozener et al., 2020). Sous la
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surface libre du sol de fondation, une disparition de la fréquence dominante du signal est
observée apres environ 5s a la position superficielle (A20). Par contre, sous le remblai, aucune
perte du contenu fréquentiel est observée. Ces observations affirment que la liquéfaction a eu lieu
apres 5s sous la surface libre du sol de fondation.

B. Comportement du remblai

La réponse du remblai est étudiée a travers les déformations et les déplacements verticaux
enregistrés lors de I'essai, comme présenté dans la FIGURE 7. Un tassement important de 0.7m au
niveau de la créte du remblai (12% de la hauteur du remblai) est enregistré durant 1'essai
(FIGURE 7(a)). De plus, un soulevement de 0.04m de la surface libre du sol de fondation est aussi
observé (FIGURE 7(b)). Ce soulevement est expliqué par un déplacement latéral au niveau du
pied du remblai. A partir des observations directes et des déplacements enregistrés durant les
essais, le modele de déformation du remblai est caractérisé par un tassement de créte et un
déplacement vertical du pied (FIGURE 7(c)).
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FIGURE 7. Déformations et déplacements du remblai lors de I’essai : (a) Tassement de la créte,
(b) déplacement vertical de la surface libre et (c) modéle de déformation du remblai

IV. VERIFICATION DU MODELE NUMERIQUE
A. Prédiction des accélérations

La vérification de la performance du modéle numérique a été évaluée en termes d’accélérations en
utilisant les critéres d'Anderson (Anderson, 2004). A chaque position d'accélération, un score
entre 0 et 10 a été calculé afin de classer l'ajustement entre les résultats expérimentaux et
numériques de faible (Poor) a excellent (Excellent). Ces scores évaluent la correspondance entre
les résultats numériques et expérimentaux en termes de différents parametres tels que
l'accélération maximale (PGA), la vitesse maximale (PGV), le déplacement maximal (PGD) et
d'autres parametres. La FIGURE 8 présente la distribution des scores d'Anderson dans le modéle
durant l'essai. Globalement, les accélérations sont classées comme un bon ajustement, en
particulier au niveau des zones liquéfiées sous la surface libre du sol de fondation. Cependant,
des faibles scores sont observés au niveau du remblai et des zones proches du remblai. Ces faibles
scores sont liés a I'état du remblai caractérisé par son état humide non homogene durant I’essai en
centrifugeuse.

269



RUGC 2024 - Prix René HOUPERT AJCE, vol. 42 (1)

h Classification d'Anderson I
[ e "Poor” "Fair " "Good"”  "Excellent"
I

. [> Accélérométre

FIGURE 8. Distribution des scores d’Anderson dans le modéle
B. Prédiction des surpressions interstitielles

La prédiction des surpressions interstitielles est également évaluée en comparant les surpressions
maximales atteintes expérimentalement a celles calculées a partir du modele numérique. La
FIGURE 9 illustre la distribution de cette différence calculée dans le sol de fondation. En général,
la différence ne dépasse pas 30%, surtout sous la surface libre du sol liquéfiable ou1 la liquéfaction
s'est produite. Cependant, les différences les plus élevées sont observées a la surface entre le
remblai et le sol liquéfiable. Par conséquent, le modele numérique aide a prédire la génération des
surpressions interstitielles et la liquéfaction observée sous la surface libre du sol de fondation.
Cependant, des divergences sont observées sous le remblai et sont lies a l'état humide et non
homogeéne du remblai durant I'essai.
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FIGURE 9. Distribution de la différence des surpressions interstitielles dans le modéle

C. Prédiction du modéle de déformation

L'évaluation de la déformation du modele et des déplacements verticaux a également été réalisée
en comparant les résultats numeériques et expérimentaux. Comme le montre les FIGURES 7 et 10,
le modéle numérique prédit bien le schéma de déformation du remblai caractérisé par un
tassement important au niveau de la créte suivi d'un déplacement latéral des pieds du remblai. Le
modele numérique est capable de prédire également le soulevement de la surface libre du sol de
fondation créée par le déplacement latéral du pieds de remblai.
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FIGURE 10. Déformation et distribution du rapport des surpressions interstitielles (r.) dans le modéle

V. CONCLUSION

Dans cette étude, un modele réduit centrifugé a été construit pour étudier la réponse d'un remblai
construit sur un sol liquéfiable. En paralléle, une simulation numérique directe du modele réduit
a été effectuée. En se basant sur les deux approches (expérimentale et numérique), les conclusions
suivantes peuvent étre tirées :

La liquéfaction, observée par les surpressions superficielles et les accélérations enregistrées
durant l’essai, se produit sous la surface libre du sol de fondation. Cependant, le phénomeéne
de liquéfaction ne se produit dans les positions profondes et sous le remblai. Les zones
liquéfiées sont limitées a des positions peu profondes et sous les pieds du remblai.

La déformation du remblai est caractérisée par un tassement de la créte suivi d'un
déplacement latéral des pieds. Ce déplacement latéral peut entrainer un soulevement au
niveau de la surface libre du sol de fondation.

Le modeéle numérique construit peut bien prédire la réponse en accélération, en particulier
dans le sol liquéfiable ou la liquéfaction a été observée. Le modele numérique peut également
prédire la surpression interstitielle générée dans le sol liquéfiable, en particulier sous la surface
libre du sol de fondation. Le schéma de déformation du remblai caractérisé par le tassement de
la créte et le déplacement latéral des pieds du remblai est également reproduit par le modele
numérique
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Optimisation des propriétés d’usage, de la durabilité
et de la qualité environnementale d"un isolant
biosourcé pour le batiment

Myriam Goutiére

Laboratoire Matériaux et Durabilité des Constructions (LMDC), Université de Toulouse, INSA, UPS,
France

RESUME La moelle de tournesol est une ressource tres répandue dans le Sud-
Ouest de la France. Ses propriétés la distinguent d’autres particules végétales,
notamment sa structure alvéolaire et sa porosité particulaire tres élevée qui lui
conferent un fort potentiel d’isolation thermique, en vrac ou agglomérée en
panneaux.

L'influence des procédés de transformation et de purification des tiges de
tournesol sur les propriétés d'usage des panneaux isolants est étudiée via
I'utilisation de 4 moelles présentant différents taux de pureté et de
granulométrie. L'étude est menée sur des fractions de moelle modeles dont la
pureté est altérée en ajoutant de 1'écorce de tournesol, permettant d’obtenir des
masses volumiques en vrac de 40 a 60 kg/m?® au lieu des 22 kg/m? de la moelle
pure. La granulométrie est également controlée pour fournir une moelle plus
grossiere et une moelle fine, de masses volumiques variant de 18 a 25 kg/m?.
Cette granulométrie influe peu sur la conductivité thermique contrairement a la
présence d’écorce. Les résultats thermiques restent tres satisfaisants pour ce type
de matériaux (39 a 49 mW/(m.K)). Les performances mécaniques des panneaux
contenant de I'écorce ainsi que des grosses particules de moelle sont inférieures a
celles des panneaux utilisant la moelle pure de référence ou les petites particules.

Mots-clefs Moelle de tournesol, écorce, isolation, propriétés d usage, durabilité

I. INTRODUCTION

En France, le secteur du batiment représente 45% de la consommation d’énergie et pres de 27%
des émissions de CO: (Ministere de la Transition écologique, 2024). Pour réduire l'impact de ce
secteur sur l'environnement, l'utilisation de matériaux biosourcés dans la construction est en plein
essor. La premiere étape essentielle pour réduire la consommation d'énergie est d'isoler
thermiquement les batiments. L'approche conventionnelle consiste a utiliser des matériaux
minéraux ou a base de pétrole tels que la laine de verre ou le polystyrene. Cependant, ces
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matériaux a base de pétrole, une matiere premiére non renouvelable, conduisent a I’émission de
gaz a effet de serre (GES) et consomment beaucoup d'énergie lors de leur production, et leur fin
de vie peut causer des problemes environnementaux car leur recyclage peut étre difficile (Korjenic
et al., 2016; Marten and Hicks, 2018). En France, une nouvelle Réglementation Environnementale
(RE2020) (Ministere de la Transition écologique and Cerema, 2022) vise a réduire l'impact
environnemental du secteur du batiment, notamment durant la phase de construction. Cet impact
est calculé sur I'ensemble du cycle de vie du batiment et non uniquement pendant son utilisation.
La RE2020 encourage entre autres a l'utilisation de matériaux biosourcés, qui sont des matieres
premieres renouvelables, locales et peu transformées, et qui permettent un stockage temporaire
du carbone grace a sa séquestration par photosynthese au cours de la croissance de la plante.
Plusieurs auteurs ont souligné l'intérét d'utiliser ces matériaux biosourcés comme matériaux
isolants, comme (Amziane et al.,, 2017; Avellaneda et al., 2023; Bacoup et al.,, 2019; Laborel-
Préneron et al, 2021; Mati-Baouche et al, 2015). Non seulement ils présentent de bonnes
propriétés thermiques, mais ils permettent également aux agriculteurs d'avoir un revenu
supplémentaire puisque ces matériaux ne sont actuellement pas valorisés. Ce qui était autrefois
considéré comme des déchets agricoles est aujourd'hui de plus en plus considéré comme des co-
produits valorisables. Pour mettre les choses en perspective, environ 870 millions d'hectares de
tournesol ont été récoltés en France en 2022 (Agreste Ministere de 1’Agriculture, 2023a), contre
seulement 19,3 millions d'hectares de chanvre (Agreste Ministere de I’Agriculture, 2023b), qui est
actuellement le sous-produit agricole le plus étudié pour les applications de matériaux de
construction (Ratsimbazafy, 2021). En 2022, le rendement est de 62 q/ha, en baisse, pour le
chanvre (textile et industriel) et de 20,7 g/ha, en augmentation de 25% en 2023, pour le tournesol.
L'objectif de ce travail est de caractériser les propriétés d’'usage du matériau de référence (moelle
pure) telles que la conductivité thermique et les propriétés hygromécaniques et d’estimer l'impact
du procédé de transformation sur les propriétés d’usage. La conductivité thermique attendue sur
ce type de matériaux biosourcés est comparable a celle des isolants conventionnels (Chabannes et
al., 2015; Lenormand et al., 2017; Novi et al., 2024), inférieure a 0,05 W/(m.K). En effet, I'impact
environnemental de ces granulats biosourcés dépend de leur niveau de transformation et de la
complexité de ce dernier. Afin de réduire au maximum cet impact, un compromis doit étre trouvé
entre propriétés d’usage et procédé de transformation minimal et peu énergivore.

L’article présente la méthodologie de fabrication, composition et caractérisation des différentes
fractions de moelle, puis le processus de fabrication de panneaux a base de moelle de tournesol
ainsi que les résultats de linfluence du procédé de transformation sur les propriétés

thermomécaniques des panneaux.

II. METHODES

Des travaux antérieurs ayant déja étudié ce type de matériaux, les protocoles utilisés pour la
caractérisation des granulats proviennent de travaux de recherche (Ratsimbazafy, 2021) ou de
recommandations issues des travaux du TC RILEM 236-BBM (Amziane et al., 2017). La
conductivité thermique des panneaux est mesurée grace a la méthode de la plaque chaude gardée
via le Lambdametre EP500 de Mefstechnik. Des essais mécaniques ont également été réalisés sur

2
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les panneaux. Les essais de flexion trois points ont été réalisés sur quatre échantillons de chaque
formulation a une vitesse constante de 10 mm/min, conforme aux méthodes de la norme NF EN
12089. Le calcul du module d'élasticité E [MPa] est réalisé selon la norme BS EN 310. L'essai de
compression a été réalisé sur six éprouvettes de chaque formulation. Conformément a la norme
NF EN 826, une vitesse de compression de 0,1 d/min (avec d la hauteur de I'échantillon [mm]) a
été appliquée.

III. COMPOSITION ET CARACTERISATION DES DIFFERENTES FRACTIONS DE
MOELLE

Les granulats sont fournis par la filiale R&D des coopératives agricoles Maisadour et Vivadour
nommée Owvalie Innovation et viennent du Sud-Ouest de la France. La tige de tournesol (Fig. 1) est
tout d’abord séchée apres avoir été collectée. Elle fait ensuite 1'objet d’une transformation qui vise
a fractionner cette tige par broyage, puis a séparer les particules les plus légeres de moelle des
particules plus lourdes d’écorce (Fig. 2).

écorce

moelle

FIGURE 2. Granulats en vrac : moelle de tournesol (de référence) (a), écorce pure (b) moelle trés impure
(MTD) (o).
Afin d’évaluer l'influence des procédés de transformation sur les propriétés des panneaux
isolants, plusieurs moelles de différentes puretés et granulométries sont utilisées. Les principaux
résultats de la caractérisation physique des granulats sont présentés dans le Tab. 1. Deux moelles
de pureté moindre ont été créées en ajoutant de 1'écorce tamisée a 4 mm a la moelle pure, appelée
« moelle de référence » : la moelle impure (MI) et la moelle tres impure (MTI). MI est composée en
masse de 50% d’écorce pure et 50% de moelle de référence, et MTI de 70% d’écorce et 30% de
moelle. Deux niveaux de granulométrie ont également été créés par tamisage a 6,3 mm: les
particules grossieres (H50) et les particules plus petites (L50). Le but est de recréer plusieurs
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moelles qui pourraient étre produites a moindre cofit financier et environnemental puisque moins

d’étapes de transformation (comme la purification) seraient nécessaires.

TABLEAU 1. Caractéristiques des granulats étudiés.

Moelle de Moelle Mio:lllfuzés H50 L50 Ecorce
référence impure (MI) (N%)TI) pure
‘[’fg“/“rfglc 18,1+0,7 362+1,8 47,6+21 | 164+03 | 21,706 | 1252+39
Pvrac
ambiant 22,0+£0,6 422+2,0 59,1+29 18,6 +04 254+1,1 1434 +4,4
[kg/m?]
{’lgg/‘;;';]e 46,0+1,2 101,0+4,1 128,2+ 6,4 42,1+1,1 57,0+ 2,8 410+13/4

avec pwac la masse volumique apparente en vrac ; pparticule la masse volumique apparente des
particules a sec.

On observe que les particules de moelle de tournesol ont une masse volumique en vrac tres faible,
de l'ordre d’'une vingtaine de kg/m?. L’ajout d’écorce, qui, pure, a une masse volumique en vrac
environ 7 fois plus élevée, augmente significativement pwac de MI et MTI. La masse volumique en
vrac de la moelle impure (MI), ayant 50% en masse d’écorce, double environ et pwac de la moelle
tres impure (MTI), avec 70% en masse d’écorce, est multipliée environ par 2,7. Les plus grosses
particules de moelle (H50) présentent une masse volumique en vrac légerement plus faible que la
référence alors que la masse volumique particulaire de L50 est plus élevée que celle de la moelle
de référence. Cela peut étre expliqué par une présence importante de tres petites particules qui
auraient pu étre écartées lors de I'échantillonnage de la moelle de référence.

L’étude de la morphologie des granulats via une analyse d’images et le logiciel Image] permet
d’étudier la circularité et la granulométrie des différents granulats. Ces résultats sont présentés
dans les Fig. 3 et 4.
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FIGURE 3. Granulométrie des granulats étudiés.

Les particules de moelle de tournesol seules présentent un fuseau entre 1’axe majeur et 'axe
mineur resserré autour du EAD (Diametre équivalent Surface) contrairement aux particules
d’écorce qui sont, elles, plus allongées et présentent un fuseau plus large (Fig. 3). La moelle de
référence posseéde un D50 autour de 6 mm. Cette donnée permet de justifier le choix de tamiser la
moelle de référence a 6,3 mm afin d’obtenir ces deux fractions de granulométries variées.
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FIGURE 4. Circularité des granulats étudiés.

Plus les valeurs de circularité se rapprochent de 1, plus la particule est sphérique. Les particules
de moelle de référence ont une circularité plus élevée que les mélanges contenant des particules
d’écorce, qui ont également une circularité plus élevée que celle de 1'écorce pure (Fig. 4). Le
réarrangement dépendant entre autres de la circularité des granulats, il est intéressant de

connaitre cette donnée.

IV. FORMULATION ET FABRICATION DES PANNEAUX ISOLANTS 100% BIOSOURCES

Deux types de panneaux sont fabriqués pour chaque type de granulats : des panneaux avec ajout
de liant externe et des panneaux sans ajout de liant externe. Les formulations sont précisées dans
le Tab. 2. Le liant utilisé est un liant a base d’amidon du commerce. Les granulats sont stockés a
I’'ambiance et leur humidité est d’environ 10%.

Lors d’une fabrication avec ajout de liant externe (dosage massique liant/eau = 7,5%), la poudre
est d’abord dissoute par agitation manuelle dans de 1'eau du robinet a température ambiante
(20°C) puis le tout est mélangé a la main aux particules avant d’étre versé dans le moule. Lors
d’une fabrication sans ajout de liant externe (Fig. 5), les particules sont immergées dans I'eau du
robinet a température ambiante dans un filet perméable, puis le filet est secoué vigoureusement
50 fois. Les particules imbibées d’eau sont ensuite transférées dans le moule a la main et
homogénéisées. Quelle que soit la formulation, avec ou sans liant (SL), le tout est ensuite placé
sous la presse pour une dizaine de minutes. En sortie de presse, les panneaux avec et sans liant
sont immédiatement démoulés.
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FIGURE5. Procédé de fabrication d’un panneau a base de moelle de tournesol.

Le moule a pour dimension 20 cm x 20 cm. L’utilisation d"un piston permet d’obtenir une hauteur
finale égale a 6 cm et ainsi la fabrication de panneaux de 2400 cm® en sortie de moule. Les
panneaux avec liant ayant un volume final de 2365 + 22 cm? présentent un retrait volumique assez
faible d’environ 1,5%. En revanche, les panneaux sans liant de volume final 1937 + 85 cm?
présentent un retrait volumique significatif d’environ 19,3%. Les masses volumiques des
panneaux de moelle séchés a I'étuve a 60°C jusqu’a stabilisation de la masse (variation <0,1%
entre deux pesées consécutives a 24h d’intervalle) et mesurés au pied a coulisse, sont présentées
dans le Tab. 2.

TABLEAU 2. Formulation et masses volumiques des panneaux isolants a base de moelle de tournesol a
sec [kg/m?], avec et sans liant (SL).

Moelle
Dosage Dosage Moelle )
massique | massique ﬁ?gi};g: impure irltli)etfre H50 L50
liant/eau | liant/moelle (MI) (MTI)
A-10-2
(avec 7,5 % 10 % 446+0,7 | 84,4+05 | 114,625 37,7+0,6 | 50,5+1,0
liant)
Ls?ms 0 0 452+1,8 | 681+1,7 | 91,7+13 | 30,6+0,1 | 46,7+0,5
lant

Les masses volumiques des panneaux MI et MTI sont plus élevées que celles avec moelle de
référence, ce qui est en accord avec les masses volumiques apparentes des particules. Les masses
volumiques des panneaux avec H50 sont plus faibles et celles avec L50 sont plus élevées, ce qui
est également corrélé aux masses volumiques apparentes des particules (Tab. 1).

Il est intéressant de comparer la masse volumique des panneaux a celle d’isolants de référence :
elle est similaire a celle du polystyréne (PS) (22,6 + 0,6 kg/m?) et plus faible que celle de panneaux
de fibres de bois (FdB) (194,4 + 3,9 kg/m?). Les matériaux de référence proviennent du commerce
et ont les références suivantes : Expanded Polystyrene de Knauf Therm Sol NC Th35 en 60 mm et
Fibre de Bois Pavawall-GF en 60 mm.

V. INFLUENCE DES PROCEDES DE TRANSFORMATION DE LA MOELLE

A. La conductivité thermique
La conductivité thermique des panneaux est représentée sur la Fig. 6. Les panneaux ont été testés

quelques semaines apres la fin de leur séchage.
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FIGURE 6. Conductivité thermique en fonction de la masse volumique des panneaux.

La conductivité thermique des panneaux sans écorce se situe autour de 39 a 42 mW/(m.K) (Fig. 6).
Les résultats indiquent qu’il n'y a pas ou peu d’effet de la présence de liant ni de la taille des
particules sur la conductivité thermique des panneaux. Cependant, la présence d’écorce augmente
la masse volumique ainsi que la conductivité thermique, qui atteint 44 a 49 mW/(m.K) pour des
masses volumiques de 68 a 115 kg/m3. Ces résultats montrent que les panneaux avec présence
d’écorce présentent une conductivité thermique seulement 10% plus élevée que les panneaux avec
la moelle de référence, et 30% plus élevée que la référence PS, mais plus faible ou équivalente a la
fibre de bois (47 + 1 mW/(m.K)), ce qui les place dans la méme gamme que les isolants
conventionnels.

B. Le comportement mécanique
Les essais sont réalisés quelques semaines apres la fin du séchage puis de la stabilisation a
I’'ambiance des panneaux et apres que les matériaux ont passé au minimum 6h a 23°C et 50%HR.
Les résultats des essais de flexion et de compression sont représentés respectivement sur les Fig. 7

et Fig. 9. La Fig. 8 présente la courbe contrainte-déformation des essais de compression afin de
justifier les mesures a 3,5% de déformation.
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FIGURE 7. Module d’élasticité en flexion [MPal.
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FIGURE 8. Courbes Contrainte-Déformation des essais en compression sur les différents matériaux.

Formulation
s (a) T 02 (b) A-10-2
] [ Sans Liant
[] ps
010 M FaB
4
0.08 Type de granulat
3 W Ref.
N MI
0.06 7/ MTI
2 B Hs0
0.04 L] 150
: : 1 ]
R~ Pl oL Lol
NPT IN&74 8
0 — 0.00 -

FIGURE9. (a) Module d’élasticité en compression [MPa] et (b) Résistance a la compression a 3,5% de
déformation relative o35 [MPal.

La Fig. 7 présente le module d’élasticité en flexion [MPa] des panneaux de moelle de tournesol
avec différents taux de granulométrie et de pureté ainsi que du polystyrene. Les performances des
panneaux avec liant sont peu impactées par I'ajout d’impuretés, voire ont des modules de flexion
qui augmentent grace a ces ajouts de particules allongées. La finesse des particules améliore
également le module de flexion, ce qui peut s’expliquer par une plus grande surface spécifique,
augmentant ainsi les surfaces de contact entre les particules et le liant. Les panneaux sans liant en
revanche sont influencés de maniere différente par la pureté et la granulométrie. L’ajout d’écorce
diminue le module d’élasticité, de méme qu'une taille de particule plus grande. On peut supposer
que l'adhésion entre elles des particules d’'un panneau sans liant est due a un composé déja
présent dans les particules de moelle qui est solubilisé par 'eau. En remplagant une partie de la
moelle par 1'écorce, une plus faible quantité de ce composé pourrait étre solubilisée et cela
pourrait expliquer la diminution de module. Cette méme raison pourrait expliquer la diminution
pour H50 : les particules étant plus grosses, I'eau pourrait ne pas avoir le temps de pénétrer a
cceur des particules. Les panneaux de fibre de bois, tres denses, présentent un module supérieur,
de 10,5 + 1,2 MPa, ce qui le place largement au-dessus des isolants tres légers.
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La Fig. 8 présente la courbe de comportement mécanique contrainte-déformation des essais de
compression. La valeur de 3,5% utilisée pour la résistance en compression est une moyenne et a
été calculée en déterminant la pente maximale de chaque essai tout en restant dans la partie
élastique de la courbe contrainte-déformation.

La Fig. 9 (a) présente le module d’élasticité en compression [MPa] des panneaux de moelle de
tournesol ainsi que des panneaux de référence en polystyréne et fibres de bois et la Fig. 9 (b)
présente la résistance a la compression a 3,5% de déformation relative oss [MPa]. La tendance est
la méme que pour les résultats de 'essai de flexion. Pour les panneaux a base de moelle de
tournesol avec ajout de liant externe, la présence d’écorce semble étre bénéfique. Cela peut
s’expliquer par la forme et la rigidité des particules d’écorce qui conférent de meilleures
propriétés mécaniques aux panneaux. Les performances en compression sont une nouvelle fois

bien plus faibles que celles des isolants conventionnels (PS et FdB).

VI. CONCLUSION

La moelle de tournesol est une ressource locale, abondante, disponible, renouvelable et elle stocke
du carbone lors de sa croissance. La réglementation environnementale RE2020 insiste sur
l'isolation thermique des batiments et incite a I'utilisation d’isolants thermiques biosourcés afin de
réduire I'impact environnemental du bati. La fabrication de panneaux isolants thermiques 100%
biosourcés a base de moelle de tournesol pourrait étre une des solutions afin d’isoler le bati tout
en évitant l'utilisation de produits pétrosourcés. Les résultats de cette campagne d’essais
montrent que les panneaux présentent de tres bons résultats thermiques, de l'ordre de
40 mW/(m.K) avec la moelle de référence. Le processus de transformation de la tige de tournesol
pourrait étre optimisé afin de réduire les cofits financiers et environnementaux tout en
n’augmentant que de peu la conductivité thermique (<50 mW/(m.K)), ce qui reste plus faible que
la conductivité des panneaux de fibres de bois pour les panneaux avec la moelle impure (MI). Les
propriétés mécaniques des panneaux a base de moelle de tournesol avec liant et avec ajout
d’écorce sont mémes supérieures aux propriétés mécaniques avec la moelle de référence. Les
panneaux sans ajout de liant ont des propriétés mécaniques comparables avec la moelle de
référence mais moindres lors d’ajout d’écorce et lors d’utilisation des grosses particules H50.

VII. PERSPECTIVES

La formulation, les procédés de transformation de la matiére ainsi que la durabilité de ces
panneaux isolants vont largement impacter leurs qualités environnementales. Une approche
multicritere peut permettre d’optimiser ces trois criteres. Le vieillissement des matériaux
biosourcés, et particulierement des isolants, est peu étudié dans la littérature et concerne une
grande partie de ces travaux de these. Les mécanismes de vieillissement de matériaux isolants a
base de moelle de tournesol formulés a partir de différents liants (externes ou issus de la moelle
elle-méme) et leurs conséquences sur les propriétés d'usage thermiques, mécaniques et hydriques
sont également étudiés. Des panneaux 100% biosourcés a base de moelle de tournesol sont soumis
a un vieillissement accéléré (cycles de 24h a 10°C, 85% HR puis 24h a 30°C, 40% HR), un
vieillissement climatique en extérieur et un vieillissement de référence en intérieur.
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Une caractérisation thermo-hygro-mécanique des panneaux est réalisée dans les différentes
conditions apres 1 an de vieillissement climatique extérieur et de référence en intérieur, ainsi
qu’apres 30, 45 et 130 cycles de vieillissement accéléré. D’autres essais seront réalisés sur des
panneaux ayant subi 1 an et demi de vieillissement en extérieur et en intérieur. En fonction des
résultats, d’autres cycles de vieillissement accéléré, peut-étre plus agressifs, pourront étre réalisés.
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