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INTRODUCTION

En France, | 6 Ag e nc e Déthets iRadidatifis Andtheestgragdeide n  d e
collecter et de stocker les déchets nucléaires. Ces derniers provierajeritairementde la
production do®nergie (centrales nucl ®aires)
du démantélement dedes industriels. Les déchets sont classés selon leur durée de vie et leur
activite.
- Un radioélément est caractérisé papéeode radioactive qui représente la durée au
bout de laquelle il perd la moitié de son activité radioac@edle des déchets dika
vielonge»peut °tre sup®rieure ° plusieurs mil

- Lédctivit® dob ucorrespand aum@nbr@ ohedédintégrations par seconde.
El'le se mesure en Becquerel (Bq) . Pl us 1| 0
| @éganisme st importanteDans cée these o n s 6 unigue®enaux déehreta
dits «a moyenne activité (MA).

En 2007, les déchets radioactifs dita kaute activité (HA) ne représentaient que 0,2% du

vol ume tot al des d®c h edestren93dde daaradioactivige totalal or s
[ANDRA200%X]. Ceux dits de @oyenne activité et a vie longwe(MA-VL) représentent

3,6% du volume totabour presques% de la radioactivité total,ANDRA200%]. L6ANdTr a
proposede stocker ces déchets MA et HA. en les enfouissant dans un centre souterrain
profond: i sbagit du projet Cij®o (Centre indu
laboratoire souterraia été construita-5 00 m de pr of ondefuari,s aabfiiln tdRd «
tel stockage danQxfortien.aCedaboratoitese sddansiC@l 4 to vdbu Bas
Parisien, a la limite des départements de la Meuse et de la Haute(btanmeune de Bure)

Afin de limiter la dispersion des radionucléides,stockage envisagé repose sur le concept
mult-bar ri res. Le but est dbéinterposer une su
déchets radioactifs et le milieu géologique. Les déchets HA evMAont scellés dans des

colis. lls sont soit incorpés dans une matrice vitrifiee (HAVL) soit confinés dans du bitume,

du béton ou compactés sur place dans des flts en béton ou en acier (MAVL). La premiére
barriére de protection est dononstituée pale colis de déchetgcolis primaire: déchets +

matricede conditionnement et colis de stockadeds barriéres suivantes sont les alvéoles de
stockage contenant les colis de déchets ainsi que les barrieres ouvragées. Ces barrieres
ouvragées sont pripalement constituées de bétdra formation géologique dCallovo
Oxfordien constitue | OFiglre li lmepréseraeme viue de ee qube st o
peut étre lesite de stockage souterrain avec oo sur la zone de déchets MA..
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Figure |- 1: représentation du site de stockage souterrain et zoom sur la zone de déchets MAMIrg05)

Les alvéoles de stockage des déchetsWIA s ont des tunnel ®urdeor i zon
250m et de rayon maximum de 12m.(Eigure |- 1). Pour améliorer leurs propriétés
mécaniques et leur durabiltd,e ux opti ons sont :(&rconsobdardge®e s p a
alvéoles par un treillage métallique et du béton/mortier projeté, (2) construire les alvéoles a
partir de voussoirs pr®f abrigu®s. A | 6heure
laboratoire expérimental de Bure. Elle repsse un souténement par des cintres en acier

autour s alvéolesCellesci sontrevétuesd 6un trei |l |l ddenm®ralulkcheuen
projeté Dans cette these, les matériaux étudiés sont destinés au stockage des déchets MAVL.
LaFigure|-2pr ®s ente un zoom sur | a zone de scell
bouchon do terlagbertomite)gnainténl Eamdeonuchors de béton.

Figure -2Y aOKSYl RQdzyS |t @s2tS RS ad201F3S RS RSOKSI:

Les alvéoles de stockage des déchets HA sont constitués de tunnels horizontaux de 40m de
longueur et 0,7m de rayon, rev&tlidn chemisage métalligyef. Figure |- 3).
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Figure |- 3: alvéole de stockage des déchets HA dans le laboratoire de Bagerce: photos personnelles)

[ Q95 %

Le creusement des galeries souterraines induit une décharge mécanique instantanée de
|l 6argilite autour de | 6ouvrage. Les contrai
dépasser les seuils de résistamedractiord e | 6 ar gi | iisedarocliedd@eque a f r a
fissure sumune zone de quelques déciméetrasael ques m tr es :laaoneour de
«endommagée est appelée EDZ pourkxcavation DamageZonee . LOEDZ se car e
par des propriétés de transport plus importantes quel | e s de | 6argi | it
| 6excavation et malgr® | e sout nement, | e ma
| 6ouvr age, ce qui peut provoquer une ouvert
d®pendre de | a Ifirtaet de atl idodsPsZmopriatds hypdsmgioqueas e
seraenttres liés™ | 6augment ati caugad®R Isanggetren®Rad, |l & ®a L
va également contribuer a refermer ces fissuresautd mat age de | dargi |l it

De nombreuses études one éntreprisesdans des laboratoires in situ, dépendant de
différents paysaf i n de caract®riser | 6i mpact de | 6en
pour des problématiques de stockage profond de déchets radidactithleau cdessous

récapitule leprincipaux laboratoires permettant de mener de tétleges :

12



Tableau F 1 : Principaux laboratoires souterrains de recherche destinés a étudier le stockage profond des déchets

radioactifs
Pays Laboratoire Roche hoéte | Organisation Remarques
Souterrain gestionnaire
France Laboratoire de| Argilite du Andra Etude de faisabilité du stockage des
Bure, Callove déchets HA et MA/L dans le COx a
(Meuse/Haute | Oxfordien - 490m deprofondeur
Marne) (notée COXx),
(roche
argileuse)
France Laboratoire de| Argilite (roche | IRSN Ancien tunnel ferroviaire, en service
Tournemire | argileuse) RSLJzA & mddn L2 dzNJ
(Aveyron) profond &-250m de profondeur
Suisse Laboratoire de| Argile & SHGN laboratoire creusé dans la montagne ¢
Mont-Terri Opalinus Jura, &300m de profondeur, a partir
(roche RQdzy GdzyySt RQI dzi
argileuse) partir de 1995 pour étudier la faisabilit
du stockage profond des déchets
ydzOft SFANBa Si yz2i
Belgique | Laboratoirede | Argile SCK CEN Laboratoire 4223m de profondeur,
HADES plastique de | danslecadre RSAGAYS t f QSGdzRS
(Mol-Dessel) | Boom entre du des déchets radioactifs et exploité
-190 et-290m | groupement | depuis1980
de profondeur | ESV Euridice
GIE
Suéde | Laboratoire | Granite & SKB DFf SNAS ONBdzaSS t
Aspod -460m de menant a une centrale hydroélectrique
profondeur a partir de 1995. Le concept étudié
repose sur le principe des barriéres
ouvragées en bentonite.
Canada | Laboratoire Granite de AECL En service depuis 1984

souterrain URL
du Lac du
Bonnet

-240 a-420m
de profondeur

(Manitoba)

Observationsconcernant les laboratoires des ouvrages souterrains

- Le tunnel de Tournemire

Deux galeries ont été creusées2 50 m dans

Tobriremiggiuneirdche ardileuse

constituée de minéraux argileux, de feldspath et de carbonates. Des fissurations quasi
horizontales ont été observémste au creusement de ces galeries. Elles se sont développées
en front de tale et sur les parements peu apres la fin du creuseR&MA2001]. Ces

fissures forment un r®seau r ®gul [REAMA20@N,ec un
ces fissures ne sont ni déorigine tectoni que
effets deladés at ur ati on sur l e mat ®r i au. En effet,
fortement du degr® dbébhygrom®tri e, gui vari e

13



ouverte) et 90 © 100% | 6®t ® ( g aligeersaisnnierer m®e
(saturation/désaturation) sont donc responsables de la formation de ces fissures.

Figure |- 4 : Fissuration en front de taille dans une galerie du site de TournerfR& MA200]

- Le laboratoire de MorTerri (Suisse):

Dans | es galeries creus®es dans-Tefritonobgervé e ~ C
des phénoménes similaires a ceux de Tournemire, liés a la saturasiatidgion (voir

Figure 1- 5) . Ainsi , | 6ext-eatsuiro®e dautloaurz odnbeu n®k® g a
diam tre, varie de O0,5m apr s | dexcavation
Opalinus engendre ®galement un endommtagement
(de diam tre ®gal ” 1m), qui a ®t ® stabl e g

dégradation autour de ses parois suite a-kEateration du massif lorsque le puits a été fermé
[DERE2003. Cetteres at ur at i on de | 6 aicigpbie poar leehétdn prejetéa | e me r
En effet, les pressions de gonflement derriere ce béton peuvent devenir tres importantes lors
delaresat ur at i on d dDERKER@OB]gsttd peessioDastayffisants pour rompre

une couche de béton projeté de 15dnd® ® p ai s Biguer-6 cf L6endommagen
engendr ® par | es pressions de gonfl ement et
hydri gques dtiohudes tunnel$),6peut inflaencer la sireté du stockage.
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Figure |- 6 : Ecaillage d'une couche de béton projeté dans la galerie de Mberri[ DERE20(Q3

- Le laboratoire souterrain de Buiideuse/Haute Marne):

Le |l aboratoire souterrain de Bure a pour bui
de stockagee dd €aleveOk b ar di ent afin dbéacqu®rir
garantissant | a s%ret® doébun tel ouvrage. Lo A
| 6EDZ suite au creusement de plusieurs gal
nombreuses e®r i ment ati ons in situ. Suite 7 | 6®t ap
undéconfi nement instantan® de | 6argilite qui
contraintes a u fANDRA200&e Il éndrésulte Haaayéation de la zone
endonmag®e (EDZ) . L6OAndra a sch®mat iage®uné 6 EDZ
transition progressive dbéune zone vers | 6aut
- Lazonefracturée st au contact | mm®di at des paroi

on considere que les fractures de cette son¢ interconnectées dans leur majorité. Sa
perméabilité peut donc étre accrue de maniére importante.

- Une zone micrdissuréeest située adela de la zone fracturée, et caractérisée par une
microfissuration diffuse et peu connectée. La perméabilité pra augmentée de
mani re plus ou moins significative en fo

15



Par ailleurs, plusieurs types de fractures ont été mis en évidemcee le montre I&igure |
- 7 (R est le rayon des galeries):

- Des fractures en chevrons (inférieures et supérieurs) sur une zone de 0,6R a 0,8R pour
|l es fractures mixtes et de 1 efméht j usqud”™ 2

- Des fractures horizontales (écaillage concave) sur une zone allant de 0,2R a 0,9R

%(.unlk

| Structures au front
t

I Fracture en chevron inférieure (FCh inf)

<
\4066

Figure |- 7 : schéma des fractures de 'EDZ dans la galerie SDZ du laboratoire de Bure (Andra)

A -500m de profondeur, la contraintérmipale (verticale) autour des galeries avoisinelzs

MPaet | a pression de | 6eadetbKMRadOMPE &490neeh| e e s
appliquant | es | oi ssadeairladhyar alet dtéiagwe)l .i tlea
lent de laroche, va contribuer a kacicatrisatiorhydrauliquexd e | dar gi |l i te qui

ses propri ® ®s hydrauliques initiales (per mg

jour que cette cicatrisation concerne les propriétés de transfert feNaRA2005].

La problématique de transfert de gaz dans le stockage

Pour garantir la slOreté du stockage, il est nécessaire de connaitre son évolution
ph®nom®nol ogi que. L6OAndra r®sume | es princiop
profond des déhets radioactifs comme sIERNDRA2005]:

1. Uneaugmentatiorle la charge thermique liée aux déchets exothermiques
2. Des cycles de dsaturation/resaturation du massif rocheux dus aux phases de

r®al i sation et doéexploitation du stockage
3. Une évolutionmécanique du stockage et de la roche hote liée a la réalisation,
| 6exploitation et | a fermeture du stockag

4. Une d®gradation chimigqgue des composants d
site ou dbéautres composants du stockage

5. Une dégradation chimiquke | 0 EDZ au contact de composa
6. La production déhydrog ne suite " la corr
La production du gaz Bir ®sul t e de | d6hydrolyse de | 6eau

composants métalliques du stockage,particulier des colis de déchets de type B (MAVL).
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La Figure |- 8 présente la répartition des proportions de gaz produit en fonction du type de
déchets

4% CuU

2%

B
79%

B
96%

Figure |- 8: Proportion de gaz produit par les colis de déchets de type B, C (déchets vitrifiés) et des combustibles usés

(CU)IANDRA200§
Dans ce manuscrit, on soO6int®resse ° EO6®vol L
production et de transfert de gaz dans | 6art
barri re ouvrag®e ~ | 6®tat intact ou endomma
| 6ouvrage. Les autres ph®nomubesmpbdmPaahbsguae:t

pas abordés dans cette these.

[ OS @2 iydmulla@edu stockage

La phase de création du stockage souterrain va engendrer une chute brutale des pressions
déeau, g udgdharde ihy@irauligdge, cdans | 6dar gidlei tlee dubd oQ@x
Lors de sa phase de fonctionnement, la ventilation va contribuer au séchage de cette argilite
sur les premiers metres autour des galeries. Cet environnerseat ¥a aboutir & un état
pseudo per manent au b o uationdLe mdinfien denla vergilationp h a s e

jusqudbé”™ la fin de | 6exploitation (pr®vue pou
le profil hydrique de la rocheANDRA200%]. En effet, | 6®vol ution d
rapi dement, dalequedsoradmes wre qqwel ques centaines
des al v®ol es, | 6argilisae uaeroudedemahdouver ag@:¢

provenant du massif rocheux environnant. Cettgataration va se poursuivre, avec une tres
faible cinétique, pendant 1000 ans, avant dobéatt eFigimal+9 | 6 ®qu
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Zones de déchets C

Zone de déchets B

Zones de CU

COX en champ proche ‘

COX en champ lointain

Exploitaﬁon

fermeture du stockage
{ Post fermeture
~

Y

02 104 108 105 ans

I — R

champ géothermique
naturel

\/_-‘

]\amp géothermigu
naturel

ElIIsalllré
I?.qulllbre hydraulique

Transitoire hydraulique jusqu’a resaturation proche de 100%

‘ Décharge hydraulique |I'ul'lsill)il'l{

avec saturation en eau #100%

Equilibre hydranlique

Evolution géodyna rn.iq ue

\lllll.‘ll oxydant _”l”

Production d*hydrogéne par la corrosion i

Dégradation des composants en béton ou en argile gonflante ||||||I|||| —_.Illll

Dissolution de la matrice vitreuse : ‘

Dissolution des combustibles usés avec effet radiolytique }

Dissolution des combustibles usés sans effet radiolytique

M

|
]

Evolution mécanique continue

Décharge mécanique initiale
Figure I-9: Chronogramme des phénoménesajeurs affectant le stockage et son environnement géologique (sur la
base du chronogramme conventionnséculaire de réalisation / exploitation / fermeture du stockagPANDRA200¢

(Déchets C = HAVL, déchets B= MAVL, CU = combustibles usés)

La productionet le transport de gaz

Le stockage des déchets radioactifs induit une importante production deyakofild des
phases de

gaz

vers

cr®ation et de fonctionnement de |
| e massi f du fait des fai bl es pr

[ANDRA200%X]. Cependant, des la fermeture des alvéoles et alesigs de stockage, la
corrosion des colis en acier générera une importante quantité de gazi €etlérés rapide

pour les déchets de type C (HA) et intervient au bout de 90 ans pour les déchets de type B
(MAVL). Dans
| 6 ar gi Ixiettdes bé&lons AGdta mais €également au niveau des interfaces argilite/béton.
La Figure 1- 10 présente unschématisation des chemins préférentiels de migration de gaz
dans | e
[MARS200§. Les problématiques de stockage et de transfert de gaz y sont identiques a celles
du site de BurdM ARS2008]y distingue 4 types de chemins préférentiels

ce manuscr imigratian me gazdau niva® rdees sled E'D ZI a ©

contexte du stockage profond, pour

Le long de la zone endommagée (EDZ)

Au sein du scellement,cesd i r e dans | {antogite)l e gonfl ant e

Dans |

Odars gon téseaugoreux, le long des fractures et des microfissures
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- Au niveau des interfacesbhentonite/bentonite, argilite/bentonite et argilite/béton

ations tunnel ILW emplacament tunnnl

—————

[reactivated) 54 -_Exuavﬂtluncﬁﬁh.lrbad zune(EDE[
fracture st 15 Opalinus Clay ..

Gas pathways @11051@;‘?““' (

{1 along the EDZ 4) In porespace
h) along existing fracturas & |FDZCI ot T
(2) thraugh the seal ¢) elong induced microfractures T

@ through interfaces
a) between bentonite blocks in the buffer
b) along the contact zone bentonite/host rock
c) along contact zone concrete/host rock

Figure - 10: schématisation des chemins de migration de gaz dans l'argile a OpalMARS2008

La migration de gaz au travers du stockage p&ue induite par quatre mécanismes

différents: l a dissolution du gaz dans |pbasigus, coup|
l e transfert par mi crofissuration et le tr
sdbaccumul er dan sriauk @de sqelements BEntfo@ctiod dessa pressio) il peut

d®pl acer l e fluide i nt e-ménes (bétoa)let edsbit lolams lds d a n
barri res ouvrag®es jusqubé” atteindre | a roc
pression@d v ®e peut provoquer |l a fracturation de
de stockage (dissolution, di ffusi on, per m®a:

pourrait ®gal ement sbaccompagner doure tran
préjudiciable a la slreté nucléaire. Il est donc impératif de limiter les processus de migration

de gaz.Dans le cas du stockage dans le site de Bure, la pression de gaz pouvant entrainer la
fracturation de la roche est estimée MR a p ar lagrés tes résaltat§ ded essais de
foragein situ). Les études menées a ce jour prévoient des pressions beaucoup plus faibles au
niveau des alvéoles de stockage des colis B et C (vdessous). Le mode de transfert par
fracturation n®eantddaaospaespr®pmensdde | douvr

L 6 A n[AND&RA200 distingue quatre phases temporelles de transfert da pagir de la
fermeture du stockage (correspondant au temps 0):
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- Jusqud- 100ans apr s |l a fermeture du st

al vReol es ne sont pas enti rement satur ®s
environ 1% du volume de la production totale de gaz. Le gaz migre principalement
verslesgaeri es dbéacc s et |l es pressions mis

guelques dixiemes de MPa.

- Entre 100 et 2000/3000 ans, les scellements sont fortement saturés et la pression de
gaz augmente de maniere continue dans les alvéoles de stockage. Uessque
composants du stockage sont fortement saturés, la pression de gaz peut atteindre 6 a 7
MPa pour les zones de stockage des déchets Qvita/pour celles des déchets B
[TALA2005]. Le gaz migre principalement par écoulementplmsique dans
| 6ensemblcomposants du stockage (bouchons
fait majoritairement vers les galeries, en traversant ou en contournant les scellements.

- Entre 2000/3000ans et 100 000 ans, la précédente évacuation du gaz par transfert bi
phasique conilbue a une chute de la pression de gaz, qui migre plutdét par
dissolution/diffusion. Ensuite, la production de gaz diminue, ce qui rend ce dernier
mode de transfert pr®dominant . Cette phac
(presque totale) des difiénts composants du stockage.

- Aprés 100 000 ans, la-saturation totale du stockage génére un nouvel équilibre
hydrigqgue permettant au gaz de continuer
entiére évacuation.
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OBJECTIFS DE LA THESE

Dans le cotexte détaillé cdessus,d ®t ude du comportements hydri
matériauxd e | O cestyartiaemtea u  ni v e a u ddsebétdn® de Dexétemgqui

sont le lieu privilégié des transferts de gancipalement issus de la corrosigas le massif

rocheux Par ailleurs,liest primordial de bien connaitre les conditions de migration de gaz au
traversde ces matériauyx | or squdéi | s s o n tou daitiedlesnent awires en o mp |
eau.Dans cette thése, on supposera ug@ e n d o mmmta g @ ene | 6 faitude fagogp e s e
diffuseauseidlu b ®t on. On soO6int®ressera donc ~ |
propri ® ®s hydriques et h-@xdordieruet desg hetwrs Arda |
(dits CEM | et CEM V, voirfRANA201Q, [BRUE2009 et [CHEN2011). Le troisieme
objectif de cette thése esle caractériser expérimentalemdésg propriétés de transfert de
fluide, liquide ou gazdes interfaces argilite/béton.

ir
al

o O

Plus concrétementrp®al abl ement ° | 0 ® telbéaon, o edudiereechaquent er f
matériau séparément en fonction de son état de saturation

- A | 6®t at partiellement satur ®, on sobéint®r
desmatériax seuls (argilite et bétonslExpérimentalement, cela revient a déterminer
|l es propri ®t ®s de r ®t eialésiisotmrmeésdde sorption, ks ¢ h a g
courbes de succion et les propriétés de transport de@arbes reliant la perméabilité
effective ou relative au degde saturatioren eaudu matérial Ces propriétés seront
calées par rapport aux caractérisations existantes sur matériau non fissuré
([SKOC2009] [SKOC201], [CHEN201], [BRUE2009 et [RANA2010]). Les
valeurs expérimentales obtenues seront égalemeniéamréux modeles classiques
tels que celui de Van Genuchibtualem.

- A | 6®t at compl t ement dtetespropriétésihyddigusst n ®c e
des mat ®r i aux, not amment l eur perm®abil it
laquelle deduites de gaz peuvent avoir liegette derniere propriété datpressiorde
percéede gaz.

Lors de | 6®t ude des i nterfacesestportgei dla t e/ b ®
réalisationd 6 une maquet tpeur apmocHeraah mieua kesdtions in situ. Par

la suite, on mesurera essentiellement leurs propriétés de transfert de liquide, et de passage de
gaz" partir ddébun ®tat suppos® enti rement sat

Enfin, une modélisation numérique est réalidéas le bud 6 a m®I| i or er | a compr
m®cani smes responsabl es de | a migrati-on de
Oxfordien. Un ensemble de simulations numériques est réalisé pour reproduire une
expérience de percée de gaz dandbargilite sat.ur ®e
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CHAPITRE 1 :

DESCRIPTION GENERALE DES
MATERIAUX
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1.1 Description générale des bétons

La durabilité des matériaux cimentaires dépend fortement de leur capacité a ne pas se laisser

traverser significativement par les fluides extérieurs (liquides et gazjs lpgapriétés de

r ®t enti on

dbéeau et de

1.1.1 Présentation du béton

Le béton est un matériau cimentagceo n s t i

transport de
[STRU1978, et notamment a la distribution du réseau poreux du matériau. Il est donc
important de caractériser cette microstructure afin de pouvoir dgerida suite les transferts

hydriques, hydrauliques et le transport de gaz dans ces matériaux.

tu® de

granul at s,

gaz s

de ¢

doadjuvants | e cas ®h®ainnt ®MDaxnnse cet deux®t b@
Andra, dits «CEM |» et «CEM V » en référence au type de ciment utilisé pour leur
fabrication [ANDRA2005g. Ces bétons ont la méme formulation que ceux utilisés dans
t [BRUWERGDI] [CHEN20M].[LIU2011] et au LMDC[CAMP2008]

ddautres

[RANA2010]. Un supeiplastifiant, le Glénium 27, est rajouté a la formulation de chaque
b®t on af i
conséqguence, ces bétons possederitaggées performancesécaniques: leur résistance a la
compression a 3 mois est supérieure a 65 MRaest de 70MPa pour le CEM | et de 90MPa
pour | e CEM V et | eur

[CHEN201]. Le tableau 2.1 récapitule lesproportionsdes constituantsitilisés pour leur

fabrication:

n dobéaugmenter

son

o u Vv r aihtiales En®

ai ns

per mRabi I'Pm’® é¢6®taai bl

Tableau 1- 1: constituants des bétons de formulation ANDRA (E=eau, C=ciment, G=sable+gravillons)

Constituant Nature (provenance) Quantité CEM || Quantité CEM V/
CEM | 52.%Lafarge) 400 Kg/m -
Ciment
CEM V/A 42.5KCalcia) - 450 Kg/m
Sable Calcaire lavé & 10% de fines| 858 Kg/mi 800 Kg/nd
0/4mm (Carriére du Boulonnais
. Calcaire lavé 5/1gCarriére du 945 Kg/nt 984Kg/nt
Gravillons .
Boulonnais)
Adjuvants Glénium 27BASF) 10 Kg/n 11,5 Kg/mi
Eau 171 Kg/m 176,3 Kg/m
Rapport 0,43 0,39
massique E/C
Rapport 1,1 1,23
massique G/S

Dans notre étude, nos bétons sont constitués de ciments CEM | et CEM V:

Le ciment CEM | est couramment appeléirent Portland . 1 est
mélange de clinker et de gypse (sulfate de calciuimnydiaté), dont les proportions

sont respectivement 95 et 5% (cf. norme NF EN-2DA.e clinker est composé

23
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d 6 o x gamnbirgs chimiquement entre eux telsegla chaux CaO, la silice Si0O

| 6 al unl; etda fedrite Fegds, notés respectivement C, S, A et F (notations

cimentierespr i nci pal ement 55p desbélie (¢8)nde célited(@) i t e (

et d o0 ddrritenétracaicique (GAF). Sacomposition minéralogique moyenne est

donnée pafTAYL1997]: 60 ~ 65% dodéalite, 10 © 20% de
10% déa&lrumitrero t ®t racal ci que, en proport

produi t c o eregiepoar sadabnicationd@t producteur @.En effet, on

estime qubden moyenne, pour | a peastoéthisct i on

dans | 6 a[NOMAT2008. Des composés minéraux, squs odui t s dodau

industries, tels que les laitiers Hauts fourneaux, les cendres volantes et la fumée de

silice sont utilisés par les cimentiers pour remplacer une partie du clinker.

- Le ciment CEM V, fait partie des ciments composés (cf. la norme NF EN)20i6
contient du laitier (180%) et des cendres volantes siliceuses3(%®) en plus du
clinker (4064%). Le laitier provient des hauts fourneaux de fonderies et les cendres
volantes du dépoussiérage des gaz de chaudieres alimentées au charbon.pghégrisé
compos®s sont suffisamment f i n dillespenu r j ou
remplissant les videde la patePar conséquent, ils conférent baton une meilleure
maniabilté et une plus grande compacité. Par ailleurs, les cendres volantes, et dans
une certaine mesure le laitier, possedent un caractere pouzzolanique: ils réagissent
avec la portlandite Ca(Oklpour augmenter la quantidégidydrates €S-H de la pate

Note dard OS YIydzAONA G 2y O2YLI NBN} fSa NBadzZ G Ga
méme formulation Andra, mais provenant de gachées différefl@BRUE2009 [CHEN2011Ekt
[LIU201] et [RANA201]) notées respectivement gachées A, B.et C

1.1.2 Hydratation et formation de la microstructure

Débun point de vue structurel, |l e b®t on est ¢
de | 6hydratation du ci ment anhydre avec de
Dans le cas de notre étude, ¢ganulats sont issus des carrieres du Boulonnais, et leur nature
calcaire est choisie de maniere a réduire fortement leur réactividévviss d eréattiona c a | i

La pate de ciment, qui joue le rdle de liant hydraulique, est le siege des réactions

d 6 hataton.

1.121L6hydratation
Léhydratation de | a p©te de ci ment d®pend fo

massiquey ai nsi gue des conditions de mi s e en

s

temp®r ature, é) . Les m®c anissnndécrits dae LelChiteyed r at a
(1904) . Le processus de | 6hydratation du cl |
souvent décrit pour illustrer cette hydratation. Dans un premier temps, les phases anhydres du

ciment (alite, belsioueyrée&) avecdentact se ddeau
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cd’, OH, H,Si0”, tént que leurs limites de solubilité ne sont pas atteintes. Ces ions sont
plus solubles en solution que les hydrates formés. Dans un second temps, lorsque la solution

estsur satur ®e en ions calcium, silicium, al umi
nucléation puis précipitation des hydrates. Ces réactions sont exothermiques et mettent en jeu
beaucoup doé®nergie. Par exempl e lalbéli®t soath al e u |

respectivement égales a 502 et R8(Kg.

Les principaux hydIrBAR®LS94}f or m®s sont, dbéapr s

- Des hydroxydes: principalement la portlandite Ca(Ohtée CH (25 a 28% de la
pate hydratée). La portlandite est un cristallin, de mdog® hexagonale. Elle
participe a la stabilité physiechimique de la pate, notamment en imposant le pH a
12.5.

- Des composés hydratés binaires: principalement les silicates de calcium hydratés notés
C-S-H (50 a 70% de la pate) poalcium Silicate Hydrak) et les aluminates de
calcium hydratés @\-H. Les GS-H assurent la résistance mécanique du béton et
participent a la stabilité physique et chimique de sa pate hydratée. La composition
chimique des €5-H est variable, ils sont souvent caractérisés paapport atomique
C/S (Ca/Si)égal al.7 +/-0.2 (NONAT2004, [RICH2008). Leur morphologie,
souvent mal cristallisée, dépend fortement des conditions de leur formation.

- Des compos®s hydrat®s ternai raARl&aSIO;)et sbdagi
dessulfeal umi nates de calcium hydaatn@tsde( | 6et
calcium hydraté)

Lafigurel. 1 pr ®sente une i mage typique du b®ton

El ectronique ~ Bal ayage ( uiteRl¢s CBHEtdedHgramsdee ut v
ci ment anhydre. Sur cette figure, | es zones
et donc | a porosit® du b®ton. On constate qu

transition autour des granulafslEVI2000] a montré que l@orosité augmente or squéon s
rapprochedu granulat. Ceci s 6 e x p | i unp wetet de garoi durant lenixage lié a
| a@cumulation d Iéeau au contact des granulftVI2000].
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Lt
7= Carbonatede calcium
G

Cristauxde portlandite

C-S-H
Anhydre C3S

Anhydre C2S

BSE2 WD15.2mm 19.0kV x250 200um

Figure 1- 1 : Observationau MEBdu béton CEMI imprégné, montrant des grains de ciment anhydre et des amas#elC
[ZHANG201p

La figure 1.2 illustre la microstructure du béton CEM V, imprégné a la résine MMA, et
observé au MEB: on y voit des&H, du monosulfoalumirta, des cendres volantes.

monosulfoaluminate

GSH

cénospherede cendre LT o SRS Wiy
volante (SiO2+AI203)

= -

BSE2 WD15.2mm 17.0kV x1.8k 20um

Figure 1- 2 : Observationsau MEBdu béton CEMV imprégné au MMA des cénospheres de cendre volantdy
monosulfoaluminate etdes CSH[ZHANG201

1.1.2.2 La microstructure des €5-H

Malgré sa cristallinité limitée, la microstructure desS®l est relativement bien connue
aujourdoéhui . Ainsi , pl usieurs mod | es conce
structure depuis | 6®chell e nanoscenpnugctte | usc
on présente les modeéles les plus usuels: celujfF&D1970] de [TENN2000] et de
[NONAT2004], [NONAT2008]. La figure 1.5 schématise la représentation de la structure des
C-SH: déapr s (1) Feldman et Near edddau(2psJJeanan
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existentcomme le modéle de Muni¢hVITT1977] ou celui ddPOWE1948]mais ils ne sont
pas présentés dans ce manuscrit pour des raisons de concision.

) |

Feuillet de C-S-H

Monocouche de 1’eau

== - Feuillet de C-S-H 50 nm
X - Eau interfoliaire
o - Eau lié

Globule

©)

Tétraédre pontant
Dimére de silicate

feuilet —>

interfeuilet —— %

Figure 1- 3: représentation de la structure des-SHt f QSOKSt S yIy2a02LAljdz2SY RQlILINBEa 6
Jennings et Tennis et (3) Nonat

Les GS-H sont des composés majoritairement amorphes. Leur microstructure est souvent
assimilée a un gel» du fait deleur trés faible cristallinité: les composés cristallins d&s C

H sont de petites dimensions (2 a 5 nanometres, voir modéle (1) fi@)ret souvent trés
localisés [ANDRA00R]. De plus, leur composition dépend du rapport C/S ainsi que du taux
dohydiram aen plus doéincorpor ®s doéal umi ni um.

[FELD1970]décrivent le gel d€-S-H comme unassemblagearégulier de couches, formées

de 2 a 3 feuillets mal cristallisés deSEH. La porosité du gel se présente alors sous forme
dobespaces i nt e rappochementr dess feuilletss lbesmod#le praposé par
[TENN2000] décrit les CGS-H comme un <«el» composé de globules» amorphes et
caractérisés par une porosité irgfabulaire. Ces globules sont constitués de feuillets-&e C

H contenant -falei aliGdeauc oimmeerr epr ®sent ® sur I
représentation tres similaire a celle [ LD1970] [TENN2000] distingue deux types de
particules en fonction de leur densité: haute densité et basse densité. Ce modele met en
®vi dence (abselesC-SH, den«petits» poresentre les globules voisins e
«grands» pores de gel entre lassemblagede globulesDe récentes investigations menées

par [NONAT2004] [NONAT2008 montrent que les G-H sont composés de particules
nanaocristallisées agrégées les unes aux autres (cf. figure 1.3 (3a)). Tous ces modeles
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sbaccordent " repr @sHaoomneercomposés depZaou 3 icauahdésals d e
feuill ets contenant de | 6eau. Deux famill es
poresi nt erfoliaires (entre |l es amas de particu
particules CGS-H). Selon[MCDO2010] le diamétre des ces pores varie de 2 a 5nm pour les

pores intrafoliaires et de 14 a 8@ pour les pores capillaires. Parneiscmodéles, le plus
représentatif de la microstructure deSEl est le modele de Feldman et Sereda.

1.1.2.3 Influence de la compositiomu ciment sur la microstructure

La partie précédenteaite dela formation des hydrates du béton CEM I: portlandit&-g,

etc . Pour | es b®tons avec ajouts pouzzolanigqu
de | 6hydratation sont compl ®t ®s emraisondeees r ®a c
ajout s, |l es cin®tiques dohydormdsadns la pateedée | e s

ciment dépendemte la nature du ciment utilisPERL20049.

Les ajouts se caractérisent par leur tres grande finesse, qui leur confére une grande surface
sp®ci fique. Cela favorise | eur r ®mgdansyei t ® a
ciment CEM V ralentissent | a cin®tioglesg dohyec
adire que les conditions doivent étre telles que leur solubilité soit augmentée en solution
[NONAT2009. Léhydratati on d edekimentgfCEN ¥ sedaé doocieme n t
deux ®t apes: déabord cell e du clinker pr ®c
portlandite est consommée pour former, par réaction pouzzolanique, des hydtatés C
([KOBA2003, [PERL2009). Léhydr at at Mo/rconduit dorcia tragfanmatiol© E
déune plus gr an$ht plysrdenges, rat déoimentdle la Qortlandite (qui

devrait théoriguement étre totalement consommée). Or, [&HCprésentent une
microstructure avec des pores trés fins. Ces ajouts mamiudonc a une microstructure trés

fine du béton CEM V, par le plus grand développement d8sH(Ja trés fine porosité) et la

réduction des pores capillaires par réaction pouzzolaniB&RL2003.

1.1.3 Réseau poreux et microstructure

Le béton est un milieporeuxc o nst i t u ® dinentairesolide apgpelée sqrelettes

et dolumeporew pouvant contenir uou plusieurdluides, du liquide (eau, éthanol, etc.)

et/ou du gaz (argon, air) pournotre étddea por osi t ® doéun lerapp®tr i au €
entre son volume dewdese et son volume t ot aprésentbunel 6 ®t at
distribution de taille de pores u i s6®t ale sur plusieurs ordres
pour la pate de ciment hydraté sur la figure[MEHT1984. L6l nternati onal L
and Applied Chemistry (IUPAC) définit trois classes de pores dans un réseau poreux
[SUN2010] [DAVY2010]:

- les macropores (taille supérieure artog)

- les mésopores (de 2 a 50 nm)
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- les micropores (taille inférieure ann)

Surl a figure 1. 4, on distingue |l es pores <co
m®sopores ou pores capillaires et l es micro
derniers proviennent principalement de la microstructure du-geHGcf. 1.12).

Notons que toute la porosité du matériau cimentaire ne contribue pas au transfert de matiere
(eau, gaz,é). De ce point de distiretss on cl asse

- La porosit® occl use: i sbagit d exs por e
communiquent pas entre eux et ne participent donc pas aux transferts

- La porosité interconnectée: les pores de ce groupe communiquent entre eux et sont
accessibles au fluide. Cbest principal eme
matiere, notamment les échanges hydriques dans le béton

I TTTT T 1 T F 71
' l f i [ 'llr ’L 1 ’! I Entrapped air void T
BEEHIEE |
: : Hexagonal crystals of i 00 QO O
Ca{OH), or low sulfate .| Entrained oir bubbles
el in cement paste | |
1
I x
Interparticle i
spacing between | Max.. spacing of
C-S-H sheets — entrained air for
- & Capillary veids | ! ' T ] durebility to frost
" AR " T action
T T
+ | Aggregation of I : t
1 1G58 partieles TN T .
0.001 wm 0.01ym 0.1 um Tum 10 pm 100 pm 1mm 10mm
1 nm 10 nm 100 nm 1000 nm 10 nem 10% nm 10* am 107 arr

Figure -49 OKSt t S RS ftI {GIFAfftS RSa StsSySyida RSa RAFTFSNByidiSa LKI
pores dans la pate de ciment hydra{fMEHT198%

Ladistributon du r ®seau poreux et donc une partie
sont étroitement liées aux conditions de sa fabrication mais surtout a celles de sa conservation.

En effet, | 6hydratation du ci messotciéecaa acnfientr e au
joue un double rtl e: dodune part el l e contri
permet | a fluidification de | a pO©te avant | a
sdhydrate totalemen?de\,{reairtap°ptorret &l umaiumrs c®gr
suppl ®mentaire va contribuer au r®seau por el

meécaniques du matériau final.

La microstructure du béton et du mortier est constituée de celle de la pateede eirdes

interfaces entre cette pate et les granulats. Cette derniére zone, appaléele« de

transition» ou «Interfacial Transition Zone (ITZ), se caractérise par sa porosité
[LARB1993], [SCRI2004. Les granulats sont supposés non poreux et sont assimilés a des
inclusions rigides. La porosit RGQS201Q niak T Z d
egalement de la distance a ce dernier comme représenté sur la figure 1.5.
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Figure 1- 5: Mesure de la porosité en un point en fonction de la distance qui le sépare du grafNgyv1200D
114, 6AAO0 AAT O T A Oi OAAO bi OAOD AA 1A b
Dans |l a pO©te de ci ment hydmeadistthetefSEREI88Ru se pr

- Lébeau chimiquement | i ®e: cette eau fait p
ciment. Elle est présente au sein des hydrates.

- Loeau adsor b®e: cette eau est retenue pal
pake de ciment. On la trouve au niveau de la surface interne des hydi&tielsndais
elle peut également étre contenue entre les feuillets des particules (eau interfoliaire)
(cf. chapitre nA2 qui d®crit |l e processus

- L6éeau | i br tesituéecae sein des poees capgllaires et peut étre évaporée en
priorité lors du séchage du matériau cimentaire (a T<105°C).

Influence du rapport E/C

La porositéd 6 u n mat ®r i au ci mentaire, et principa
fortement du rappd)r%,) [BARON1992] [NEVI2000], [AITC2001], [LAFH2006]. La figure

1.6 pr®sente | 6influence de ce [LAFpZO@HrlLe sur |
rapportg est respectivement égal a 0.43 et 0.39 pour les bétons CEM |l et GERI VI 6 ®t ud e

Débapr s cette figure, 3?700.39/%0.43&91ﬁréeiaibtmluele l a po
mortier. Cependan{BRUE2011] mesure une porosité égale a 8.1%8) pour le béton
CEM | et 11.9% (+0.7) pour le béton CEM V pour un séchage a 60°é:rapport§ ndest

donc pas le seul paramétre a avoir une influence significative pour le bétaielzgAde ce
rapport, |l a diff® rence de porosit® entre ce
composition minéralogique précédemment décriteredation avec la &nesse» du réseau

poreux évoquée @essus (cf. 1.1.2.3).
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Figure 1 - 6: influence du rapport E/C sur la porositéconnectéed'un mortier [LAFH2006]

1.1.5 Méthodes de caractérisation du réseau poreux apres cure

Plusieurs méthodes existent pour mesurer ou estimer la poebsitélistribution de tailles de

poresd 6un mameRtarelaa porosit® totale accessible
neutre pour les bétons, permet de quantifier, de maniére simpiécete, la proportion de la
porosité disponible pour les transferts (eau, gaz). Cependant, eléemiepada distribution

de taille de pores du matériau, ni leur connectivité. Ainsi, en ce qui concerne les propriétés de

transfert, elle ne donne qubéune informati on
m° me porosit® total e a tecdeuw sompoltemernits trés @itfcaents p e u v
au passage doéun fluide, not amment en ter mes

gaz, etc. en relation avec une distribution de taille de pores tres différente comme le montrent
[CHEN2011]et[BRUE2012]

Pourmieux caractériser sa structure poreuse, on cherche a quantifier la distribution de taille
de poresdu béton. Les trois méthodes, les plus couramment utilisées, sont les suivantes:

- Léacquisition et | 6danalyse doéi mamgeX, €D ou

- La porosimétrie au mercure (décritedassous)

- Lébexploitation des I sot her mes de sorpti«
doadsorpti oné dbarotee mMae&nCOcrit, on sob6int
du réseau poreux des bétons apdrtdes i sot her mes de premi r €

bétons (cf. chapitre 4)

La m®t hode dbébacquisition et dbdédanal yse dobéi mac
st ®r ®ographique dbéi mages 2D pour reconstruir
sebase usuellement sur les observations microstructurales obtenues par exemple en utilisant

|l e microscope ®l ectronique ° bal ayage ( MEB)
imprégné de résine (pour maintenir sa microstructure en place) et poli avalnséegations.
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[UNDE196§a montr ® que cette m®t hode per met doav

moyenne. Notons que | 6obtention du r®seau po
cause des | imites des r ®sguelguestnanomesres d quelquesu t i |
dizaines de nanométresn f oncti on de | 6outill age wutili st
donc pas souvent utilisée pour quantifier la distribution de taille des pores des bétons. Elle
nodest pas ut i | ilLesRdeux dudres anétlwodes, tp@osi®étrie duemercure et
exploitation des isothermes dé®ld ®s or pti on ddeau, sont d®t ali

(respectivement, aux chapitres 1 et 4).

1.1.5.1 Porosité accessible au liquide (eau ou éthanol)

La mesure de la porositétale accessible au liquide est tres répandue pour quantifier la

porosit® doébun mat®riau ci mentaire. (! suf fi
volume, sa masse s che et sa masse ~ | 6®tat
pouravoi | a valeur de porosit® de | 6®chantill on
f:Giab aiah
/'-%.d) (1‘1)
OU Mg et meS O Nt respecti vement |l a masse satur ®e
volume apparent (Metreawl @ masse vol umi®)gQe eolutheeestiméseréen ( k g/
utilisant un pied a coulisse (précisiorOG+. 2 mm) . Léavantage de cette

simplicité. Cependantcette mesure dépend fortement des conditions de séchage (température

de séchage, etc.) et de saturation (ddeéeaturation, etc.) utilisées. En outre, la mesuta de
porosit® donempern®@tcpasade tprerldie emcompte la variabilité du béton (cf.
1.1.6).1l est donc nécessaire, pour un méme matériau, de mesurer cette porosité sur plusieurs
échantillonsaf i n déavoir wune vVvalaevwerc momyee nenset i rmeap ri ®sne
cette moyenne (ex: écart type)

Des mesures de | a porosit® totale accessi bl
CEM V fabri qu@arlep chapitres|3te®d u e ur l es .¢tesndi ti c
r®sultats de | a porosit® totale moyenne acc

chaque matériau, sont donnés dans le tableau 1.2. Ce tableau montre que la porosité accessible
“ Il 6eau du b ®trieune aCdiévtu bétoe GBEM |. Ceppn@ant, la variabilité est
faible pour une méme géachée.

Tableau 1-2Y L2 NRAAGS G2GFtS 1 O0O0SaaAroftsS £ tQSldz 6Y2eS8SyyS &

Type de béton & Porosité moyenné (%)
0
Béton CEM I sain 0.43 7.59° 0.37
Béton CEM V sairl  0.39 12.08° 0.49

32



1.1.5.2 Porosimétrie au mercure

La porosimétrie par intrusion au mercure ou PIM est la technique la plus répandue pour
décrire, de maniére qualitative et semu ant i t at i v e, l a distributi
matériau (cimentaire ou non). Cette technique a ainsi été utilisée pamieena auteurs

depuis de nombreuses décennj®$IN1970], [FELD1984] [HAMP1993. Son principe
repose sur | 6injection de mercure (fluide no
des pressions dbéinjection cro0a408 MRatpew les( ®1 e v
porosimeétres actuels). On mesure alors la fraction de pores accessibles au mercure sous
pression. Pour cela, sur un échantillon préalablement séché, du mercure est introduit dans le
mat ®r i au sous diff ®r e ton.sLe n@seduipereus du dnatérigurests s i o
schématisé par des familles de pores cylindriques capillaires de rayon variable. A chaque
palier déinjection, on relie |l e diam tre du
la relation de Washburn (o d.aplace):

._4gdtiq
E 1-2)

0% d est |l e diam tre du plus petit porge enva
la tension superficielle entre le mercure liquide et la phase gazeuse air/vapeur de mercure
(485mN/m) etql 6 a n g | dlageldu mencune (130°). La porosimétrie au mercure repose

sur | 6exi stence dobébune tension ° |l 6i nterface
tension superficielle, qui est © | 6origine d
pressim doéi njection donn®e Pi, on meadonnelal a qu

proportion des pores de diametre d correspondant a Pi. Lorsque la pression de mercure
augmente, le mercure pénétre dans des pores de plus en plus petits. La distettaflnde

pores du mat®ri au est alors obtenue en asse
pression. La porosi m®trie au mercure pr ®sent
mesureCependant, el |l e pr ®s avérieats déerits @essotisai n nombr

- Cbest une m®t;:hode destructive

- El'l e n®cessite un s®chage {JGABE208lbdew de |
modifier sa microstructure et endommager le matériau cimentaire par la création de

microfissure§CHAT200] ;

- Cette technique ne per met pas | 6acc s
notamment les macipores (>400xm) du fait de la préaturation en mercure et les
pores de diam tre inf®rieur ~ 6nm. Ceci e

mercure.De ce fait, la mesure de la porosité par intrusion ne donne pas une mesure
quantitative de la porosite totale du matériau.

- Léef fbobutei L bleaiselamesuwdlAM2000] (cf. chapitre n°2)
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Le porosimetre utilisé pour cette étude permetiunej ecti on de mercure |
(dmin~6 NM). Les échantillons choisis ont un volume équivalent & &trsont sélectionnés de

mani re ° ne pas contenir |l es gros granul at
de ciment.

Les résultats de lalistribution de tailles de pores obtenue par intrusion de mercure pour le
b®t on CEM | sai n dsent présent§sCGcla flgee 1ldeleci ntetReanu d e
évidence deux pics distincts correspondant a deux familles de pores:

- Lespores capillairez e pi c est centr® amt etr séd®ual @i
0.6 et 7mm.

- Les mésopores ou pores des hydrateésHE ce deuxieme pic est situé entre 9 et 50
nm, et il est centré autour de Bfh. Notons que la porosité au mercure minimise la
proportion des micropores car elle ne permet pas de quantifier les pores de diamétre
inférieur a 6nm.

Figure 1- 7 : distribution de tailles de pores donnée par la porosimétrie au mercure du béton CEMn SIA

La figure 1.8 présente la distribution de rayon de pore pour le béton CEM V sain (SVA) (voir
chapitre 3 pour les noms de matériaux). Comme pour le béton CEM I, le béton CEM V sain
présente deux modes distincts de distribution de tailles de pores:

- La famille des pores capillaires, dont le pic est centré autour du diamétre égaia 0.7
et soOoO®t al ementre 0.5 et 2

- Les micro/mésopores ou pores du gebE: ce deuxiéme pic est situé entre 3 et 50
nm, et il est centré autour de 8.
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