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Introduction générale

Contexte industriel

L'élimination des déchets nucléaires de haute, moyenne activité et vie longue (HA-MAVL)
devient une question urgente pour de nombreux pays industrialisés ayant un important
programme nucléaire. Une solution possible pour ce probleme est de disposer les déchets
nucléaires dans une formation géologique profonde, de types granitiques (Suede, Canada,
Chine notamment) ou argileuses (France, Belgique, Suisse notamment) (cf. tableau 1). Dans le
cas de la France, une agence nommeée 1’Andra (L’Agence Nationale de gestion des Déchets
Radioactifs) est chargé pour la gestion a long terme de tous les déchets radioactifs produits.
Depuis 1991, I’Andra a engagé 1'étude du stockage en formation argileuse profonde pour les
déchets HA-MAVL. Un élément clé est I'étude du site de Bure (Meuse/Haute-Marne - MH-M)
et d'une roche argileuse dure agée d’environ 155 millions d’années, le Callovo-Oxfordian
(COx), qui avec une faible perméabilité, est tectoniquement stable, et située a une profondeur
environ -400 a -600m' (cf. figure 1). Afin de garantir la sécurité pour l'homme et
I'environnement, il est tres important d’étudier le comportement a court et long terme des
stockages des déchets nucléaires HA-MAVL, ’Andra a établi un Underground Research
Laboratory (URL) pres du village de Bure, qui se situe a I'est de la France, pour effectuer des
essais in-situ destinés a étudier le comportement de la roche hote. De plus, afin d’approfondir
I’étude des propriétés de la roche, I’Andra effectue des essais internes en collaboration avec

des partenaires universitaires et des laboratoires frangais et étrangers.

Bloc diagramme 3D Cigéo

. ) Zone de soutien aux
Zone de réception de
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des colis
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Figure 1 - Schéma 3D de principe des installations?
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Dans le concept de stockage des déchets nucléaires, le stockage des déchets qui sont
effectués dans la roche hote doitétre réversibles, c’est-a-dire que les déchets doivent pouvoir
étre extraits du site a tout moment pendant 100 ans. Cependant, pendant toute la durée
I'exploitation, la roche hote est assez profondément perturbée par les couplages et effets
thermo-hydro-mécanique-chimique. Tous ces effets risquent d’entrainer le dommage de la

roche hote, de plus, menacent la sécurité de stockage.

Premiérement, en tant que roche hote de déchets radioactifs I’argilite du COx sera soumise
a des cycles de séchage-imbibition dus a I'excavation, la ventilation et I’activité thermique des
déchets exothermiques. La construction des tunnels va contribuer aux changements d’états de
contrainte et de saturation de la roche, et la création unela Excavation Damaged Zone (EDZ) qui
risque le plus de dommage (cf. figure 2). Tout cela aura auront un effet sur la structure poreuse
et sur l'apparition de zones plus ou moins fissurées. Toutes ces sollicitations doivent étre
soigneusement étudiées pour étre mis en compte pourla sureté des installations et parmi elles
I'influence de I'humidité relative, du confinement et de la pression de pore sur le
comportement poromécanique doit étre I'objet d'une attention particuliere. De plus, lors du
stockage de déchets a haute activité-, il est envisagé des augmentations locales de température
dans la roche hote due a la chaleur dégagée par les déchets (cf. figure 3), qui pourraient
conduire a la fractuation de la roche lieé a différence de dilatation de I'eau et du squelette dti
al’augmentation de la pression de pore. Par conséquent, le comportement poromécanique de
I'argilite partiellement saturée, en condition de température, doit également étre étudié.
Finalement, apres la fermeture du stockage, l'argilite va localement évoluer suite a un
processus de resaturation par infiltration d’eau provenant de la roche. Afin d’évaluer la bonne
étanchéité de 'argilite apres le processus de resaturation, I'étude de la perméabilité a I'eau et

du comportement poromécanique de I'argilite aussi doit étre effectuée.

Y
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¢
Bl ccaillage concave gauche (ECo G)
Bl Froctures obliques sub-verticales gauches (FOV G)

Figure 2 - Schéma des fractures de I'EDZ dans la galerie SDZ du laboratoire du Bure?



Tableau 1 - Principaux laboratoires souterrains de recherche a étudier le stockage profond des déchets radioactifs

O isati
Pays Laboratoire souterrain Roche hote rgémsa 1‘on Remarques
gestionnaire
Argilite du Callovo-
France Laboratoire de Bure é)gxl f;re di:n (jocol’:]e © Andra Etude de faisabilité du stockage des déchets HA
(Meuse/Haute Marne) . et MA-VL dans le COx a - 490m de profondeur.
argileuse)
Laboratoire de Ancien tunnel ferroviaire, en service depuis 1990
France . Argilite (roche argileuse) IRSN pour l'étude du stockage profond a -250m de
Tournemire (Aveyron)
profondeur.
Laboratoire creusé dans la montagne du Jura, a -
Areilite 3 Opalinus 300m de profondeur, a partir d'un tunnel
Suisse Laboratoire de Mont-Terri & .p SHGN d’autoroute, exploité a partir de 1995 pour étudier
(roche argileuse) o ptie .
la faisabilité du stockage profond des déchets
nucléaires et notamment 'EDZ.
. Argile plastique de Laboratoire a -223m de profondeur, destiné a
Laboratoire de HADE
Belgique aboratorte e 5 Boom entre 190 a -290m SCK CEN I'étude du stockage profond des déchets
(Mol-Dessel) . . .2 .
de profondeur radioactifs et exploité depuis 1980.
Galerie creusée a partir d’un tunnel menant a une
Susde Laboratoire Aspd Granite a -460 m de SKB centrale h,ydrc.)félectrique, a partir d'e 1.995. Le
profondeur concept étudié repose sur le principe des
barrieres ouvragées en bentonite.
Laboratoire du Lac d ite a -240 a -42
Canada aboratoire du Lacdu |~ Granite & -240 a -420m AECL En service depuis 1984.
Bonnet (Manitoba) de profondeur
Chine Fn cours Cranite CNNC Laboratoire est préliminairement choisi a la site

de Beishan, Ganshun.




Figure 3 - Schéma de production du gaz et émission de chaleur de la stockage?*

Objectifs de cette recherche

Cette these est une poursuite des travaux abordés dans la these de Sophie Cariou
« Couplage hydro-mécanique et transfert dans I'argilite de Meuse/Haute-Marne : approches
expérimentale et multi-échelle »°. Afin d’améliorer notre compréhension des propriétés de
poromécanique et transfert de I’argilite sous la condition du couplage hydro-mécanique, nous
avons utilisé un nombre plus important d’échantillons de différentes carottes avec différentes
teneurs en eau pour les essais de poromécanique, perméabilité au gaz et perméabilité a 1’eau.
Apres avoir vérifié que le coefficient de Biot de 'argilite seche est supérieur a 1 lorsqu’il est
mesuré par l'injection d’argon, nous avons comparé et analysé plus finement nos séries
d’essais pour vérifier si ces valeurs « non-logiques » sont causées par I’adsorption-gonflement
du matériau. Finalement, apres avoir étudié l'effet de couplage hydro-mécanique (HM
coupling), nous avons abordé I'effet de couplage thermo-hydro-mécanique (THM coupling) sur

l'argilite des propriétés de transfert et poromécanique.

Plan du manuscrit

Cette these est composée de six chapitres, le manuscrit est organisé de la fagon suivante :

Le chapitre 1 présente une étude bibliographique sur plusieurs caractéristiques de
l'argilite du COx telles que les propriétés de rétention d’eau, le gonflement, le transfert de gaz
et d’eau. En parallele, afin d’étudier le coefficient de Biot de I’argilite, les théories de base de
la poroélasticité des milieux poreux sont rappelées. Une étude bibliographique sur
’adsorption-gonflement des roches argileux est succinctement présentée pour justifier la
capacité potentielle de 'adsorption-gonflement de I’argilite. Finalement, 1'étude sur l'effet de

la thermique de 'argilite sera présentée.



Le chapitre 2 présente la mesure du coefficient de Biot de 'argilite par une technique de
mise en pression interne avec du gaz. On présente tout d’abord le programme expérimental
sur 1'essai poromécanique. Ensuite, on étudie les résultats du coefficient de Biot qui sont
obtenus sur des échantillons de différentes carottes et différente teneur en eau. Finalement, on
discute plus en détail les effets du confinement et de la pression du gaz sur les composantes
du tenseur de Biot. L’obtention de composantes inattendues, largement supérieures a 1,
pourrait étre due a un gonflement du matériau suite a I’adsorption d’argon dans la micro et/ou

méso porosité de I'argilite, ceci justifie le développement du chapitre 3.

Le chapitre 3 se concentre sur 1'étude des composantes « non-logiques » du tenseur de
Biot de l'argilite. Tout d’abord, un plus grand nombre d’échantillons de différentes carottes
ont été testés pour mesurer le coefficient de Biot afin de vérifier que les valeurs «non-
logiques » ne sont pas causées par des erreurs expérimentales. Trois types de gaz (hélium,
argon, COz), avec différentes capacités d’adsorption, ont été utilisés pour mesurer le coefficient
de Biot et la perméabilité au gaz. Les résultats montrent que 1’adsorption-gonflement a un effet
significatif sur les propriétés poromécaniques et de transfert au gaz. Finalement, afin de
clarifier notre compréhension du mécanisme de 1’adsorption-gonflement de l'argilite, une
comparaison d'une série d’essais pour trois matériaux a savoir le mortier, le gres et I'argilite,

est présentée dans la derniere partie de ce chapitre.

Le chapitre 4 étudie les propriétés de transfert de gaz de I’argilite sous chemins de séchage
ou d’imbibition. Deux séries d’essais sont effectuées. La perméabilité au gaz et le volume
accessible au gaz sont mesurés graduellement dans le chemin de séchage ou d’imbibition.
Basée sur les résultats expérimentaux, la différence des propriétés de transfert de gaz est
comparée et discutée. Par ailleurs, la relation entre la perméabilité au gaz et le volume

accessible au gaz est également discutée a la fin de ce chapitre.

Le chapitre 5 est consacré a I'étude la perméabilité a I'eau et a la mesure du coefficient de
Biot par injection d’eau. Des échantillons de différentes tailles sont saturés soit a I'eau pure,
soit a I'eau de site. Apres saturation, une étude de I'effet de la pression de confinement et de
celle d’injection sur la perméabilité a I'eau est présentée. Finalement, le coefficient de Biot de

l'argilite est évalué.

Le chapitre 6 aborde les effets thermiques sur les propriétés poromécaniques et de
transfert de 'argilite. Tout d’abord, un essai de chauffage non drainé est effectué pour étudier
I'effet de thermique sur le transfert de l'eau. Le travail se poursuit par 'étude de l'effet
thermique sur le coefficient de Biot et le transfert de gaz sur des échantillons partiellement
saturés. Tous les essais (et surtout celui sous température) sont conduits sur un montage

expérimental spécialement congu pour cette étude.



Chapitre 1 Etat de I’art

1.1 Description de I’argilite du Callovo-Oxfordien
1.1.1 Lithologie et composition minéralogique

L’argilite de Bure est extraite de la strate dite du Callovo-Oxfordien du site Meuse-Haute
Marne (MHM) autour du laboratoire de recherche in-situ (URL) de I’Andra a Bure (cf. figure
1.1). C’est une roche sédimentaire déposée depuis 155 millions d’années (la limite Jurassique
moyen-supérieur) entre la couche de Dogger calcaire et la couche de Oxfordien calcaire (cf.
figure 1.2)°. L’épaisseur de cette couche est environ 130m, située entre -422 et -554m sous terre.
La formation d’argilite de Bure correspond a l'unité C2. Précisément, elle est divisée
verticalement en quatre lithofacies, notés de bas en haut par C2a, C2b, C2c, C2d (cf. figure 1.2)".
Cette division correspond a une hétérogénéité verticale du matériau qui devient plus limoneux
et riche en carbonates vers les unités supérieures. La différence de composition minérale entre
ces lithofacies va induire une variabilité des propriétés du matériau telles que la porosité, la

perméabilité, le gonflement, le fluage et affecter la capacité de scellement.

L’argilite de Bure est principalement composée d"une matrice argileuse, de quartz et de
carbonate (cf. figure 1.3). Les proportions moyennes sont environ de 45 +7 % d’argile, 23+4 %
de quartz, 27+9% de carbonate (calcite). L’argilite contient également d’autres minéraux dits «
lourds », essentiellement environ de 5% de feldspath, pyrite et d’oxydes métalliques®. Selon le
lithofacies, cette composition minéralogique varie avec la profondeur. La matrice argileuse
comprend environ 40% d'illite, 30% de kaolinite, 5% de chlorite et 25% de minéraux gonflant
(tels que la smectite)®. De ce fait I’argilite possede une capacité de gonflement susceptible de
modifier la structure poreuse pendant les processus de séchage ou d’imbibition conduisant a
une évolution de la porosité avec la saturation. Ces variations de porosité pourraient avoir des
effets significatifs sur les propriétés poromécaniques telles la compressibilité (ou les modules

élastiques) 1012,
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Figure 1.1 - Laboratoire de recherche souterrain du site de Meuse/Haute-Marne (URL)?
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Figure 1.2 - Lithologie et minéralogie des argilites du Bure a I’aplomb du laboratoire souterain

de recherche du Bure (Meuse/Haute-Marne)!

MINERALOGY :

[ Micas + inite
B 1/S R=0
Bl /s R=1
[ Kaolinite

[ aquartz
[ calcite

[] Dolo+Ankerite

I Miscellaneous

MFS : Maximum
flooding surface

Macropore

Matrice

argileuse

Figure 1.3 - Composition minéralogique de I'argilite observée au MEB®



1.1.2 Les caractéristiques de la microstructure

La microstructure de l'argilite du Bure a été étudiée par des nombreux chercheurs avec
de nombreuses méthodes telles le MEB (Microscopie Electronique a Balayage) '> 4, FIB/MEB
(Focused Ion Beam/ Microscopie Electronique a Balayage)'s, MET (Microscopie Electronique
en Transmission), Micro-CT (la microtopographie d’adsorption de rayons X)® 17,
Généralement, cette roche est considérée comme étant un matériau poreux avec une structure
multi-échelle, de micro a macro (cf. figure 1.4). A I'échelle micro, les minéraux argileux ont
une organisation complexe avec plusieurs sous-échelles ou se trouvent des feuillets, des
particules, des grains et des pores. A I'échelle méso, l'argilite est constituée par des grains
minéraux facilement observables (quartz et calcite) et la matrice argileuse. Dans le cadre de la
structure multi-échelle, les pores sont classifiés selon leur taille:

- Les micropores (@ < 2nm), qui sont situés dans les espaces internes de la matrice
argileuse. On appelle aussi ces pores, pores intra-particulaires. En fait, ce type de pores existe
en grande partie dans la roche argileuse.

- Les mésopores (2nm < @ < 50nm) représentent la majeure partie des pores de I'argilite.
IIs se situent entre les particules argileuses ou entre les agrégats argileux. On appelle aussi ces
pores, pores inter-particulaires.

- Les macropores(® > 50nm), qui existent principalement a l'interface entre la matrice

argileuse et les grains minéraux.

A la suite de différents types d’observation (notamment MEB, Micro-CT, porosimétrie au
mercure, I’adsorption d’azote), la microstructure de l'argilite a pu étre représentée par un
modele conceptuel largement utilisé par nombreux chercheurs® '8 * (cf. figure 1.5). On peut
observer que les grains minéraux (quartz et calcite) sont inclus dans la matrice argileuse, et il
y a une distribution de macro fissures dans le matériau. Le modele définit les pores inter-
particulaires et les pores intra-particulaires qui se situent entre ou dans les particules
argileuses. On peut de plus mentionner que les minéraux gonflants, essentiellement les
smectite et les interstratifiés illite/ smectite (I/S)* 22!, peuvent gonfler lors de 1’adsorption
d’absorbant tels 1’eau, 1’azote ou le gaz carbonique. Cette adsorption-gonflement peut induire
un changement de la microstructure, qui affectera les propriétés de transport et
poro(mécaniques) du matériau. Nous étudierons plus précisément cette propriété dans le

chapitre suivant.
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Figure 1.4 - Description de la multi-échelle pores de 'argilite de micro a macro
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Figure 1.5 - Description de la microstructure de I’argilite 1
1.1.3 Rétention d’eau

La réalisation d"unstockage de déchets nécessite d’excaver la roche et I’argilite autour des
tunnels subit un processus de désaturation suivi d'un processus de resaturation lors de la
fermeture des tunnels. Pour comprendre plus précisément le comportement de I’argilite dans
ces conditions complexes, il est tres important d’évaluer les propriétés de rétention d’eau sous

chemin de séchage et d’imbibition.
1.1.3.1 Les mécanismes de rétention d’eau

La rétention d’eau des géomatériaux est un phénomene complexe qui dépend de la nature
des constituants minéraux et organiques et de leur mode d’assemblage a différentes échelles
etjouer sur la structure poreuse. L’humidité relative extérieure est en général le moteur qui va

piloter la teneur en eau. Pour l'argilite, on distingue souvent trois phases différentes dans le

9
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processus de transfert d’eau sous augmentation d’humidité relative pour passer de I'état sec a

saturé 2 (cf. figure 1.6):

e A faible humidité relative (HR < 10% a 20°C), les molécules d’eau s’adsorbent
sur la surface des pores sous l'effet des forces de Van der Waals jusqu’a former une
monocouche®. Le mécanisme de transfert majeur pour cette phase est la diffusion de
vapeur.

¢ A humidité intermédiaire (10% < HR <40-50%), les molécules d’eau continuent
a étre adsorbées par le matériau, pour, avec I'augmentation de HR, atteindre un
nombre maximal de 5 ou 6 couches sur la surface du pore, soit 10 a 12 couches pour un
pore?. Le mécanisme majeur de transfert pour cette phase reste la diffusion.

e A une humidité relative plus élevée (HR = 40-50%), les couches
multimoléculaires d’eau se rejoignent entre elles et, au début de la condensation
capillaire, I'eau liquide sature d’abord les pores plus petits (de 2 a 3nm), puis occupe
progressivement des pores de taille croissante. On peut penser qu'un gradient de
pression d’eau existe au sein du poreux multi-échelle lors de ce remplissage continu.
Le mécanisme principal de transfert lors de la condensation capillaire reste la diffusion
avec a priori quelques mouvement d’eau liquide pilotés par la perméabilité relative a

I'eau.

Growing relative humidity

Pore
Pore

surface .

Water

molecule

HK_J %f_/ e .
o
Monomolecular Multimolecular Capillary
adsorption adsorption condensation

Figure 1.6 - Schématisation du processus de transfert de ’eau dans un pore capillaire lors de

l'augmentation de I’humidité relative (Modifié de?22¢)

1.1.3.2 Courbe de rétention d’eau

La principale fonction de la courbe de rétention d’eau est de donner « une » relation entre
la teneur en eau et I'humidité relative d’équilibre (souvent traduite en terme de succion
capillaire qui est déja un parti pris de modélisation). A I'origine, cette conception a été utilisée
pour les sols. Mais, I'argilite étant par nature argileuse, sa capacité de rétention d’eau a été
étudiée par nombreux auteurs car elle est liée de nombreuses propriétés (et variation de
propriété) de celle-ci. On peut citer, par exemple, la perméabilité, des changements de volume

(gonflement ou retrait), les propriétés mécaniques, etc?>2,
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M’Jahad Sofia?* a mené une série d’essais pour étudier cette capacité de rétention d’eau et
les résultats expérimentaux qu’elle a obtenus s’inscrivent bien dans un modele de Van
Genuchten, voir la figure 1.7. Elle a confirmé que la saturation initiale affecte I'isotherme de
sorption de l'argilite, les parameétres n et Pr utilisés dans ce modele sont plus élevés pour
I'argilite en phase de désorption (saturation initiale élevée) qu’en phase d’imbibition
(saturation initiale faible). Prolongeant le travail de Sofia M’Jahad?, Song? a présenté une
étude sur les hystérésis de sorption-désorption de I'argilite. En utilisant des échantillons en
conditions bloquées ou libres, il a pu vérifier I'influence du gonflement de 1'échantillon sur
I'isotherme de sorption. Les résultats sont présentés a la figure 1.8. Il a montré que la saturation
en phase de sorption est toujours inférieure a celle en phase de désorption donnant une
hystérésis claire. Wan* et Menaceur'” ont également étudiés la rétention d’eau de 'argilite et
ont prouvé que l’état initial de 1'échantillon affecte notablement les isothermes de sorption-

désorption et la courbe de rétention d’eau.

® 33949 (Sw=30%), horizontal

B 33275 NP (Sw=30%), incliné

® 33275 P (Sw=30%), incliné

¥ 30309 NP (Sw=54%), horizontal
A 30309 P (Sw=54%), horizontal
08| o 44276 (SW=70%), vertical

B 42135 1°" série (Sw=75%), horizontal
N

42135 2°™ série (Sw=75%), horizontal

06 =
In|t|al desaturatlon Va

0 0.2 0.4 0.6 0.8

Figure 1.7 - Isothermes de sorption de I’argilite du COx de I'étude, effet de la saturation initiale?*
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Figure 1.8 - Isothermes de sorption des échantillons EST44586, effet de la saturation initiale et
le blocage®

1.1.4 Gonflement

Pour le stockage des déchets nucléaires HA-MAVL dans la roche hote, les capacités de
gonflement de l’argilite sont tres importantes car elles participent a l'efficacité du scellement.

Dans ce chapitre, nous passerons en revue certaines recherches sur ce sujet.

1.1.4.1 La structure de la smectite

Nous savons que le gonflement de l'argilite est principalement attribué a la présence de
smectite” 3 et a sa structure a I'échelle moléculaire. Les smectites sont généralement des
phyllosilicates caractérisés par des empilements de feuillets (ou couches) de silicates ou
d’aluminates. Les feuillets des smectites sont composés par un feuillet octaédrique (O) pris en
sandwich entre deux unités tétraédriques (T), qui également s’appelle structure TOT (cf. figure
1.9(a)). De fait, I'empilement des feuillets est désordonné. Ce désordre et la faible charge des
feuillets facilitent leur écartement et l'adsorption des molécules variées (eau, cations,
molécules organiques) dans 1'espace inter-foliaire entre feuillets (cf. figure 1.9(b)). En outre, ces
feuillets peuvent s'intercaler, régulierement ou irrégulierement, avec d'autres feuillets argileux,

souvent illitiques. L'ensemble forme des inter-stratifiés (I/S), qui occupent une grande partie
de l'argilite™.
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Figure 1.9 - Arrangement atomique de la smectite. (a) TOT structure; (b) La structure de la

smectite (ou montmorillonite).
1.1.4.2 La propriété de gonflement anisotrope

Le gonflement anisotrope de I'argilite est une conséquence de la structure anisotrope de
ce matériau. Cette propriété a été largement documentée dans les publications scientifiques.
Carrier et al** ont mesuré le gonflement, induit par I’'humidité, de films minces de Ca-smectite
en utilisant une combinaison de Microscopie Electronique a Balayage Environnemental (SEM)
et de Corrélation d'image Numérique (DIC) (cf. figure 1.10(a)). Nous pouvons observer qu’il
y a un gonflement orthogonal au film. Les déformations dans les deux directions, transversale
et longitudinale, sont montrées dans la figure 1.10(b). Nous observons que les déformations
augmentent avec I’augmentation de '’humidité relative, c’est-a-dire avec la teneur en eau. La
déformation anisotrope apparait clairement, les déformations longitudinales sont d'un ordre
de grandeur plus petit que les déformations transversales. Wang et al'* et Yang et al* ont utilisé
une méthode similaire pour examiner ce gonflement de l’argilite et sont arrivés a la méme

conclusion.
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Figure 1.10 - (a) Observation au MEB-E (MEB Environnemental) du bord d'un film de Ca-
smectite (au Ca2+) a différentes HR; (b) Le déformation transversale et longitudinale de Ca-smectite.

Guillon et al** ont effectué une série d’essais de séchage afin d’étudier la réponse
hydromécanique (HM) de l'argilite. Les déformations dans les deux directions sont tres
différentes (cf. figure 1.11). La déformation latérale est deux fois plus importante que la
déformation axiale. Pham et al*” ont effectué une série d’essai de désaturation-saturation avec
mesure des déformations (cf. figure 1.12). L’anisotropie est nette: la déformation axiale,

perpendiculaire au plan de stratification est plus importante que la déformation orthoradiale.

£ax (107%)

3 . . . t (months)
-500
|
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1|\_,__,__,-_r-"“’“""' —— axial
1
| lateral
I
~2000 |1 Lo Temarta,
\ [
\ o
~2500 b—remmam=ta feTvm )

Figure 1.11 - Anisotropie mécanique pendant les deux étapes de 1'essai de séchage3¢
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Figure 1.12 - Variation de déformations hydriques par rapport a I'humidité?”

1.1.5 Perméabilité au gaz

Sur le long terme, le gaz s"accumule progressivement dans le dépo6t suite aux réactions
physiques, chimiques et biologiques : avec, par exemple, la désintégration radioactive des
déchets, la corrosion des déchets et des containers métalliques, la dégradation des matieres
organiques et des matériaux cellulosiques® ¥. Ce gaz pourrait circuler dans la roche hote et
s’échapper dans I'environnement naturel. Par conséquent, afin de modéliser ces transferts de
gaz, il est nécessaire d’évaluer la perméabilité au gaz de l'argilite. Dans cette section, nous

passerons en revue certaines recherches effectuées sur ce sujet.
1.1.5.1 Concepts de base

Généralement, le transfert de gaz dans un réseau poreux est divisé en deux types : la
diffusion et ’advection. La diffusion est le processus par lequel la matiere est transférée d'une
partie d'un systeme a l'autre, en raison d"une différence de concentration moléculaire. Elle est

usuellement décrite par la premiere loi de Fick:
ac
F=-D— (1.1)

Avec:

F: le taux de transfert par unité de surface du matériau (en s'm-2);

D: le coefficient de diffusion (en m?/s);

C: la concentration de la matiere diffusante, X repére I'axe privilégié de la diffusion (en
m);

X: I'axe privilégié de la diffusion (en m).
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L'advection est liée au transfert de masse sous une différence de pression hydraulique. Elle est

usuellement décrite par la loi de Darcy:
K
V= - grad P (1.2)

Avec:

V : La vitesse du fluide (en m/s) ;

K: La perméabilité intrinseque du matériau (m?) ;

u: La viscosité dynamique du fluide (Pa. S) ;

P : La pression de fluide (Pa).

Lors du mouvement de gaz, les deux types du transfert coexistent simultanément. Dans
les milieux poreux usuels (roches, bétons) le mode de transfert sous gradient de pression est
dominé par l’advection et le flux de diffusif est souvent négligé. Ce n’est plus le cas pour des
milieux tres peu perméables (époxy, silicones...). Pour I'argilite on se contente principalement

de la loi de Darcy pour évaluer la perméabilité au gaz.
1.1.5.2 L’effet Klinkenberg

Lorsque le gaz s’écoule dans les micro (voire méso) pores, la viscosité n’est plus le seul
parametre qui entraine I’écoulement. Lorsque le libre parcours moyen des molécules de gaz et
le rayon poreux sont du méme ordre de grandeur (faible pression de gaz ou petits pores), les
molécules du gaz peuvent glisser sur la paroi des pores. Ce phénomene est appelé effet
Klinkenberg traduisant que la vitesse du gaz s’écoulant sur la paroi des pores n’est pas nulle.
L’écoulement de gaz se compose alors d’un I'écoulement de glissement et d’un écoulement

visqueux (cf. figure 1.13).

Direction de
I’écoulement

(- oy

Ecoulement visqueux

Figure 1.13 - Schéma de vitesses d’'un gaz dans un tube capillaire®

En pratique, la perméabilité mesurée en laboratoire est la perméabilité apparente Kayp, qui
est différente de la perméabilité intrinseque Kin. Kopp dépend de la pression d’injection de gaz,
mais Kin est un parametre permanant du milieu poreux. Pour décrire la relation entre Kay et

Kint, une équation a été développée par Klinkenberg en 1941, qui s’écrit*' :

Kapp = Kint(l + ﬁ) (1'3)
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Puean est la pression moyenne d'injection; 3 est le coefficient de Klinkenberg, qui dépend
des propriétés du fluide (par exemple la viscosité cinématique et le poids moléculaire) et des
propriétés du milieu poreux (par exemple la largeur de la gorge des pores)*. Ces propriétés
étant difficiles a déterminer et a relier a 3, on ne peut pas obtenir ce coefficient directement.

On préfere donc le mesurer expérimentalement en reliant de 1/Pmean et Kapp®> 44,

Chen et al® ont vérifié I'effet Klinkenberg pour I'hélium et ’argon dans des échantillons
de béton séchés respectivement a 60°C et 105°C (cf. figure 1.14(a)). Les résultats montrent que
I'effet Klinkenberg mesuré par I’hélium est plus marqué que celui mesuré par I'argon. Pei* a
effectué les essais de perméabilité au gaz sur des échantillons de mortier traités a 105, 400 et
500 °C (cf. figure 1.14(b)). Les résultats montrent que ce coefficient diminue nettement avec
I'intensité du chauffage ce qui peut se traduire par une augmentation de la taille moyenne des
pores due a la création de « grosses » fissures et/ou leur élargissement di au départ d’eau des
hydrates entrainant leur rétractation. En parallele, 'augmentation de la pression de

confinement entraine une augmentation du coefficient en raison du resserrement des fissures.

CEM V - effet Klinkenberg avant et apres chauffage

Effect of Pc on B in the course of loading and unloading
0,6 for different temperature treated samples

0,5

—— 105 loading
- —— 105 unloading
—#— 400 loading
- —— 400 unloading
—&— 500 loading
- =— 500 unloading

0,4

0,3

K (10"7m?)

Klinkenberg coefficient p(MPa)

i i 0,2
02 [ b 0,1
0 1 L ] 1 L 0
0 0.2 04 0.6 0.8 1 12 0 10 20 30 40 50
1/Pf Confining pressure(MPa)
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Figure 1.14 - (a) Influence de la pression de gaz statique (1/P9) = (1/Pmean) sur la perméabilité
effective au gaz pour un béton®; (b) Influence du confinement en cours de charge-décharge sur les

mortiers traités dans la température différente®.
1.1.5.3 Etat de l'art sur la perméabilité au gaz de l'argilite

Il y a eu de nombreuses études, notamment dans notre laboratoire, sur la perméabilité au
gaz de l'argilite. Sur la base de la these de Sofia M’Jahad?, on continue a mener de nouvelles
recherches sur cette sujet, comme le montre -le tableau 1.1. On peut noter qu’il y a une grande
variabilité des résultats de perméabilité au gaz car elle dépend de 1'état du matériau, celle
mesurée sur des matériaux fissurés est plus grande que celle mesurée par les matériaux

initiaux. Elle varie aussi avec la teneur en eau, voir la figure 1.15. Globalement, la perméabilité
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au gaz de l'argilite est tres faible, ce qui signifie que cette roche a une bonne capacité

d’étanchéité a long terme.

Tableau 1.1 - Les perméabilités au gaz mesurées en littérature sur l’argilite du COx

" Etat du Ordre de grandeur | Taille d’échantillon (mm)
Références L. Gaz —
matériau de K (m?) Diametre Longueur
Keg// 10-17-10-21
Zhang et al(2004)% Intact Azote K| 1079102 40 80
Davy et al (2007)% Fracturée Argon Ko 10714 37 70
Humides et Ke:10-18-10-21
48
Skoczylas (2010) secs Argon Kaw:1018.10419 37 10
Fo%rteme,nt Kor107-1078
MJahad (2012) fissurc Argon 37 10
Intact & Ke1079-1020
Micro-fissuré Kegr: 10-18-1019
Libre Ko 10-16-10-22
-Song (2014)% . Argon 37 10
Bloqué Keg: 10-16-1022
(Note: // représente la direction paralléele — a la stratification, _|_ représente la direction

perpendiculaire a la stratification).
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Figure 1.15 - (a) La perméabilité relative de 1’échantillons « intact »?% (b) La perméabilité

relative de I’échantillon libre et bloqué?.

1.1.6 Perméabilité a I’eau

Théoriquement, la perméabilité est une propriété intrinseque au milieu poreux la

condition reste néanmoins que le fluide injecté soit non réactif avec ce milieu. Ce n’est

évidemment pas le cas pour l'argilite a causes des interactions entre I'eau et les minéraux

argileux (principalement avec la smectite). Ces interactions peuvent provoquer le gonflement

des minéraux et donc rendre les pores plus étroits. Par conséquent, la perméabilité a 1'eau est
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plus faible que la perméabilité au gaz. En fait, cette différence a déja été identifiée par de
nombreux auteurs. En analysant les tableau 1.1 et tableau 1.2, on voit que la perméabilité au
gaz de l'argilite varie a grande échelle, de 10-'° a 10m?, en raison de 'augmentation de la
teneur en eau et de la fissuration. La perméabilité a ’eau de I’argilite saturée varie de 10-°a 10-
2im2, Cela signifie qu’il faut miser sur le long terme pour obtenir la resaturation des roches
argileuses apres la fermeture du dépo6t, et obtenir une migration lente des gaz qui sortent des
déchets dans l'argilite s’effectue lentement produits. Globalement, dans le laboratoire, de
nombreuses études ont été menées sur la perméabilité a I’eau, mais I’eau utilisée dans les essais
fut souvent de I'eau pure donc différente du cas in-situ. Nous avons utilisé 'eau de site afin
de mesurer, dans cette étude, la perméabilité a I'eau dans des conditions plus proches de la

situation in-situ, ce qui devrait permettra a I’Andra de comparer nos essais et ceux conduits -

in-situ.
Tableau 1.2 - La perméabilité a ’eau mesuré de I’argilite du COx dans les littératures
Taille (mm)
L, Etat du , Ordre de grandeur
Références .. Type de l'eau
matériau de K (m?) o
Diametre | Longueur
Escoffier et al Eau
Intact 5Xx1020-5x102! 15 38
(2005)% nac synthétique
Davy et al (2007)¥ Fracturée L’eau pure 10-18-10-21 37 70
M’Jahad (2012) 2 Intact L’eau de site 10-0-1021 37 10
Song (2014)» Intact L’eau pure 10-20-10-21 37 10

1.2 Rappels sur les études du coefficient de Biot de 'argilite

Dans le contexte de la théorie de la poroélasticité, un matériau poreux est composé par la
matrice et 'espace poreux connecté. La matrice e st constituée des grains solides et de porosité
non-connectée. Le fluide (gaz et liquide), traversant le matériau peut former un milieu continu
dans l'espace poreux connecté (cf. figure 1.16)*. A 1’échelle macroscopique, nous pouvons
décrire le comportement du milieu poreux en adaptant les outils classiques de la
thermodynamique des milieux continus. A 1'échelle microscopique, on peut étudier les effets
du couplage de thermique-hydro-mécanique-chimique (THMC coupling) entre les phases
composant le milieu poreux. Elle permet entre autre de caractériser le comportement global
du milieu en tenant compte des phénomenes microscopiques par des prises de moyenne des
champs locaux. Il y a plusieurs modeles mécaniques a ’échelle macroscopique pour étudier le
comportement du milieu poreux, mais la majorité les modeles sont basés sur la théorie de Biot
qui (en milieu isotrope) a mis en évidence le coefficient dit « de Biot » qui est I'élément clef

dans la théorie. Pour mieux comprendre les propriétés poromécaniques de l’argilite en
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conditions HM coupling et THM coupling, nous avons centré une bonne partie de I'étude sur le

coefficient de Biot.

Occluded Connected
porosity porosity  Solid Fluid

ﬂl
: -

Skeleton particle Fluid particle Infinitesimal volume
of porous medium

Figure 1.16 - Milieu poreux considéré comme la superposition de deux milieux continus : un

squelette de particules solides et un fluide réunis dans le méme volume poreux*

1.2.1 Loi de la contrainte effective

La loi de la contrainte effective a été écrite par Terzaghi®, fondateur de la mécanique des
sols modernes, en 1925. C’est une théorie « classique » et reconnue en mécanique des sols et
des sables. Afin de commémorer sa contribution a la mécanique des sols, la conférence « Karl
Terzaghi Lecture » a lieu une fois par an depuis 1960. Cette théorie suppose que les grains
solides du matériau sont incompressibles devant le squelette formé par 'ensemble, et que la
pression interstitielle est uniforme. En chargement de confinement, la contrainte effective est

définie par :
Geff =0 — Pp (14)

ou oefest la contrainte effective imposée au milieu poreux; o est la pression hydrostatique; Py la

pression interstitielle.

Si on peut ignorer la compression des grains dans un sol, la situation est différente pour
les roches. La matrice solide de celles-ci a parfois une compressibilité du méme ordre de
grandeur que le squelette. Cela signifie que on ne peut pas calculer la contrainte effective par
la théorie « Terzaghi ». Pour prendre en compte l'effet de la pression interstitielle sur la
contrainte effective, Biot a utilisé une approche thermodynamique faisant apparaitre un
coefficient b, appelé le coefficient de Biot, permettant de calculer la contrainte effective®,

définie par:
Oeff =0 — pr (15)

Cette théorie est la base de la poromécanique et est largement utilisée dans les grands
projets, comme l'ingénierie pétroliere, la séquestration géologique du CO: et le stockage
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souterrain de déchets nucléaires. Afin de commémorer la contribution de Biot a la mécanique

des milieux poreux, la conférence « Biot conference » se tient tous les 3 a 4 ans depuis 1998.

1.2.2 Etat de I’art sur le coefficient de Biot de 'argilite

Dans le cas d'un milieu isotrope transverse ou orthotrope, on doit faire intervenir le
tenseur de Biot qui est diagonal dans le repere de structure. Diverses recherches
expérimentales ont été effectuées pour mesurer les composantes du tenseur de Biot (ou du
coefficient de Biot) pour différents milieux poreux, y compris le calcaire® >, le gres® %, le
mortier? 38 et le béton¥, etc. Ces matériaux sont « relativement faciles » a étudier, car leurs
pores sont généralement de grande taille et leur perméabilité est assez élevée. En conséquence,
la pression de pore dans ces matériaux peut étre controlée sans difficulté majeure. Cependant,
malgré sa forte porosité, une moyenne de 18% +4%, le cas de 'argilite est tres différent. Comme
ses pores sont tres petits et sa perméabilité a I'eau faible, cela nécessite un effort considérable
pour atteindre un état homogene de saturation et de distribution de la pression de pore. En
termes expérimentaux, a chaque fois qu'un état de pression de pore homogene est requis, et
que l'eau est utilisée comme fluide injecté, alors toute étape d'une expérience poromécanique
sur l'argilite devient une procédure longue. De plus, la smectite dans l’argilite peut subir un
gonflement et affecter la mesure du coefficient de Biot. Pour cette raison, seul un petit nombre
d'études expérimentales peuvent étre trouvées sur les mesures du tenseur de Biot pour
l'argilite. Escofier et al®® ont considéré le tenseur de Biot comme une propriété isotrope, c'est-
a-dire pouvant étre représentée par le coefficient de Biot. Ils ont utilisé une cellule
cedométrique pour effectuer des mesures directes sur un échantillon saturé, les résultats
expérimentaux varient entre 0.52 et 0.95. Ces valeurs dispersées peuvent étre la conséquence
d'une saturation incomplete de l'argilite: 'échantillon utilisé pour I'essai poromécanique peut
rester partiellement saturé pendant I'essai. Homand et al** ont également considéré le tenseur
de Biot de 'argilite comme étant un scalaire et obtenu ce coefficient (environ 0.75) a partir de
plusieurs calculs inverses. Comme ce type de mesure indirecte nécessite l'utilisation de
nombreux parametres, les erreurs combinées peuvent facilement entrainer des inexactitudes
dans la valeur finale du coefficient de Biot. Belmokhtar et al®' ont récemment utilisé de I'eau
comme fluide injecté pour saturer 1'échantillon de l’argilite, ils ont effectué une série d'essais
pour obtenir des propriétés poroélastiques et des composantes du tenseur Biot. Il a conclu que
le coefficient b2 de Biot (dans le plan des strates) est chengé de 0.90 a 0.98, b: (perpendiculaire
aux strates) est changé de 0.85 a 0.87(Tableau 1.3).

De la, compte tenu des difficultés de 1'utilisation de I'eau en tant que fluide injecté, notre
laboratoire a mis en ceuvre une nouvelle méthode expérimentale utilisant du gaz, au lieu de
l'eau, comme fluide interstitiel pour mesurer le coefficient de Biot. Cariou et al®? ont constaté
que le coefficient de Biot de I'argilite partiellement saturée d'eau était proche de 1. Cependant,
comme il ne s'agissait pas d'une étude exhaustive, une nouvelle campagne expérimentale plus

complete a été développée dans le cadre de notre travail, afin de mesurer avec précision les
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composantes du tenseur de Biot pour I'argilite sous différentes conditions de saturation en eau.
Des valeurs jugées « illogiques », car supérieures a 1, ont été observées sur échantillon sec par
Cariou. Ceci a également été mis en évidence par Francgois Bignonnet sur un autre type de
roche argileuse la aussi a Iétat sec®. Il est connu que l'effet des microfissures, en augmentant
la fragmentation du matériau, induit une augmentation du coefficient de Biot, mais selon la
théorie de la poroelasticité, ce coefficient ne peut jamais étre supérieur a I'unité (1,0). Notre

étude s’est alors en partie consacrée a ce phénomene pour le comprendre et I'expliquer.

Tableau 1.3 - Calcul de b1 et b2 pour différents v,

v EST31912c¢ (64,=10MPa) EST31912e (04,=8MPa)
12

b1 b2 b1 b2
0,25 0,836 0,906 0,854 0,996
0,30 0,845 0,896 0,870 0,976
0,35 0,852 0,888 0,884 0,959

1.3 Le gonflement induit par I’adsorption dans les roches argileuses
1.3.1 Le phénoméne d’adsorption

Le phénomene d'adsorption provient des interactions moléculaires entre un solide et un
fluide, qui modifient 1'état du fluide au voisinage du solide. Ce phénomene inclut les
interactions fluide-fluide et fluide-solide, mais il devient significatif lorsque les interactions
entre les molécules du fluide et les molécules du solide sont fortes. La figure 1.17 schématise
ce phénomene. Les molécules fluides peuvent étre adsorbées a la surface d'un solide, mais
également a l'intérieur d'un solide poreux. Selon les types de forces intervenant dans les
liaisons entre I'adsorbat et la surface, le phénomene d'adsorption peut étre classée en deux
catégories: 1'adsorption chimique si les molécules de fluide adsorbées forment une liaison
chimique avec le squelette solide, et la physisorption qui implique des interactions entre ions
ou entre ions et dipoles. Usuellement on estime que les quantités de molécules adsorbées a la
surface du solide dépendent de cinq facteurs: la surface spécifique du matériau, la structure

moléculaire de la surface, le type du fluide, la pression du fluide et la température®.
1.3.2 Le mécanisme du gonflement induit par adsorption

En fait, I’adsorption de fluide est souvent suivie une déformation de gonflement dans les
milieux poreux. Par exemple, le charbon gonfle en présence de 1'adsorption de dioxyde de
carbone, I'argilite gonfle en présence de I’adsorption d’eau, etc. On s’appelle cette déformation
adsorption-gonflement. Cette déformation peut changer la structure du matériau de 1’échelle
moléculaire a I"échelle macroscopique. De plus, elle aura une influence significative sur les
propriétés de transfert (porosité et perméabilité, etc.) et les propriétés mécaniques du matériau.

Afin de comprendre ces influences, nous devons étudier ce mécanisme plus en détail.
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Figure 1.17 - Le schéma du phénomeéne d'adsorptions’

Généralement, lorsque la taille des pores dans un matériau est de I'ordre de la gamme des
interactions moléculaires, les molécules peuvent étre adsorbées sur les parois des pores. Ces
matériaux sont communément appelés microporeux (la taille des pores est inférieure a 2nm)
selon la classification IUPAC des matériaux (cf. figure 1.18). Pour plus de clarté, nous allons
nous référer a ces matériaux comme étant des matériaux nanoporeux, lorsque la taille des
molécules fluides et de leur interaction est de 1'ordre de cette taille (=1 nm). En fait, les roches
argileuses, comme l'argilite, le schiste argileux, contiennent des pores multi-échelles, de macro
a nano. Ils contiennent aussi des macrofissures et des microfissures dues a des facteurs
externes ou internes. L’abondance des micro et nano-pores dans les roches argileuses,

développent une grande surface spécifique telle que la quantité de fluide adsorbé soit

significative sur le squelette solide.
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Figure 1.18 - Classement des pores selon I'TUPAC¢”

Comme nous l'avons déja signalé, le squelette solide des roches argileuses est composé
d’illite, kaolinite, chlorite et smectite, etc. La smectite est un minéral qui a une forte capacité

de gonflement. Lorsque le fluide adsorbable s’écoule dans I'espace poreux, il peut étre absorbé
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sur la surface du squelette solide. S’il était empéché le gonflement de la smectite due aux
interactions fluides-solides, induirait une pression appelée pression de gonflement. Ce

gonflement de la smectite génere une déformation a I'échelle macroscopique.

A Téchelle moléculaire, le mécanisme du gonflement induit par adsorption est illustré
dans la figure 1.19. La distance entre les feuillets de smectite augmente avec la pression de
gonflement. Si a cette pression s’ajoute la pression des pores, il pourrait s’ensuivre une

diminution supplémentaire de la contrainte effective.
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Figure 1.19 - Illustration schématique du gonflement induit par I'adsorption a 1'échelle moléculaires®

1.3.3 Etat de I’art sur le gonflement induit par 1'adsorption de gaz dans les roches argileuses

Le phénomene du gonflement induit par 'adsorption de gaz est tres connu dans
I'ingénierie pétroliere, la production de gaz de schiste, la séquestration géologique du dioxyde
de carbone. Chen et al® ont montré que la déformation de l'adsorption-gonflement des
échantillons de schiste est plus grande avec du méthane (gaz adsorbable) qu’avecI'hélium (gaz
non-adsorbable) (cf. figure 1.20(a)). Lu et al”® ont effectué une série d’essais pour étudier I'effet
de la température et la pression du CO: sur la déformation du schiste, les résultats ont montré
que le gonflement diminue avec 'augmentation de la température (cf. figure 1.20(b)). Le
gonflement augmente initialement et ensuite diminue avec I'’augmentation de la pression du
gaz, phénomene attribué au changement de I'état du gaz dans ce processus. Song et al”' ont
trouvé que 'adsorption de gaz peut affecter la perméabilité apparente de schiste, en raison du
gonflement des micropores qui réduit l'espace pour le transfert de gaz. Les méme résultats
sont observés par Li et al’2, Wang et al”® . Le gonflement induit par I’adsorption de gaz est en
parallele observé sur I'argile de Boom”, sélectionnée comme roche hote pour I’élimination des
déchets nucléaires en Belgique. Par conséquent, compte tenu de sa structure multi-poreuses et
de sa composition minérale, I'argilite devrait vraisemblablement posséder une capacité de

gonflement lorsqu’'un gaz adsorbable est injecté.
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Figure 1.20 - (a) L'évolution de la déformation pendant l'injection de gaz; (b) Relation entre la

quantité adsorbée et le gonflement des schistes induits par le CO2

1.4 L’effet de la température sur I’argilite du COx

La décomposition des déchets nucléaires HA-MAVL étant un processus exothermique,
ceci va conduire a une augmentation de la température de la roche hote. Cette variation -peut
affecter le comportement de I'argilite. La plus grande préoccupation est de savoir dans quelle
mesure les propriétés de barriere étanche de cette roche seront, sur le long terme, modifiées a
des températures maximum de 90°C" ”>. Comme nous le savons, la roche hote autour de la
galerie sera progressivement (re)saturée apres la fermeture du tunnel. On peut penser qu’il y
aura une période transitoire pendant laquelle des zones (exemple dans 'EDZ) resteront
partiellement saturées. Il y a donc un champ considérable d’investigations a mener sur les
couplages THM prenant en compte la température comme sollicitation mais aussi comme
facteur d’influence sur les propriétés du matériau. Par exemple, une forte augmentation de
température va influer sur la pression de I’eau interne qui par couplage peut conduire jusqu’au
claquage de la roche. Il y a cependant un effet compétitif avec la perméabilité qui pilote la

chute plus ou moins rapide de cette surpression ou conditionne son intensité.

De 1a, des études expérimentales et numériques ont été mises en ceuvre in-situ ou en

laboratoire, pour simuler ces comportements couplés sur les courts et longs termes.

1.4.1 Essai in-situ sur I’effet thermique

L’Andra a déja mené deux séries d’essai de chauffage a la profondeur de 490m au niveau
de URL. La premiere série est appelée TER (cf. figure 1.21)?!. Cette série d’essai a commencé
en juillet 2005. La source de chauffage est installée a coté de I'extrémité du forage, et quelques
capteurs sont installés afin de mesurer la pression de pore, la déformation, et la température
lors du chauffage qui a démarré le 11 Janvier 2006 pour une période de 200 jours. Une autre
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phase de chauffage a commencé a la fin de 2006. La figure 1.22 présente 1'évolution de la
pression interstitielle due a 'augmentation de la température dans la premiére phase de
chauffage. Il montre que la pression interstitielle évolue de maniére similaire a la modification

de la température due a la dilatation différentielle entre les phases solides et fluide.

e )

Figure 1.21 - Vue générale 3D de I'essai TER

Paralléle au litage Perpendiculaire au litage

Tempérawre ("C)
Pression Interstitielle (bars)

Figure 1.22 - I’évolution de pression interstitielle due a I'augmentation de la température® !

Afin de parfaire la compréhension de 1'impact thermique sur I'argilite et de faire une
comparaison avec les résultats expérimentaux obtenus in-situ, de nombreux chercheurs ont
développé des modeles numériques pour simuler le comportement THM du matériau. Jia et
al’® ont utilisés une formulation théorique couplée qui integre un modele constitutif
spécialement développé pour ce matériau qui a donné des résultats numériques assez fideles

aux résultats expérimentaux (cf. figure 1.23).
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Figure 1.23 - Influence du coefficient de dilatation thermique de la roche sur la pression des
pores a l'intérieur de forage TER14027¢

L’étude du comportement THM de la roche hote s’est poursuivie par une deux autres
essais appelés TEC et TED - menés en permanence in-situ (cf. figure 1.24). La Figure 1.25
présente I'évolution de pression interstitielle due a 'augmentation de la température. Nous
pouvons remarquer que la pression interstitielle augmente tres rapidement au début de
I'augmentation de la température jusqu’a une valeur maximum. Elle diminue ensuite
lentement apres ce point culminant. Cette diminution est due a la diffusion de la pression

interstitielle qui fait partie de I'effet compétitif mentionné auparavant.

@ Heater Borehole
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Figure 1.24 - Vue générale 3D des essais TEC et TED”
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Figure 1.25 - L’évolution de pression interstitielle due a I’augmentation de la température. (a)
TED1253 est parallele au litage; (b) TED1258 est perpendiculaire au litage.”

1.4.2 Essai au laboratoire sur I’effet thermique

Les difficultés expérimentales a mener des essais de couplage avec température font qu’il
n’y a pas beaucoup d’études sur le comportement THM d’argilite. Zhang et al”® ont effectué
quelques séries d’essais sur 'effet thermique : expansion et contraction thermique (chauffage
et/ou refroidissement), pression d’eau de pore induite thermiquement, influences de la
température sur la déformation et la résistance, impacts thermiques sur le gonflement,
scellement et perméabilité. Ils ont conclu que ces réponses THM dépendent des propriétés
inhérentes au matériau lui-méme tels que ses composants minéraux, sa porosité et lies a
I’étatde celui-ci : saturation en eau, conditions extérieures tels que le confinement, I'intervalle
de température, etc.

Théoriquement, sur pression de pore induite par la température n’apparait que dans les
sols et les roches de faible perméabilité en raison du fait que le coefficient de dilatation
thermique de I'eau est nettement supérieur a celle du squelette solide. Mohajerani et al” ont
étudié la pression de pore induite par la température se produisant dans l’argilite du COx, sur
un échantillon resaturé au laboratoire. Cet essai a été réalisé avec une cellule spéciale de
compression isotrope. Ils ont trouvé que la pressurisation thermique dépendait d’interactions
complexes, comprenant la dilatation thermique des constituants (eau et minéraux) et les
conditions de chargement.

Hamza et al”> ont mis en ceuvre un nouvel essai en cellule triaxiale sur cylindre creux,
spécialement développée pour les matériaux a faible perméabilité, et destinée a I'étude du
comportement TM de l'argilite saturée. Ils ont effectué des essais de cisaillement drainés a
25°C, des essais de chauffage drainés de 25°C a 80°C sous différents confinements et pressions
de pore et des essais de perméabilité a l'eau. Les résultats montrent peu d'effet de la
température sur les propriétés élastiques mais une diminution de la résistance au cisaillement
a été notée conformément aux quelques données publiées disponibles. La température
semblait également avoir peu d'effet sur la perméabilité intrinseque, avec des débits plus

élevés principalement en raison de la diminution de la viscosité de I'eau.
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Chapitre 2 Mesure du coefficient de Biot de 1’argilite

partiellement saturée

2.1 Introduction

L’argilite du COx en tant que roche abritant des déchets radioactifs sera soumise a des
cycles de séchage-imbibition dus a I’excavation, la ventilation et I’activité thermique propre de
ces déchets. La construction des tunnels va provoquer dans la roche des changements d’états
de contrainte et de saturation; tous auront un effet sur la structure poreuse et sur I'apparition
de zones plus ou moins fissurées. L’ensemble de ces sollicitations doit étre soigneusement
étudié dans le cadre de la sureté des installations. Parmi elles, les influences de I’humidité
relative, du confinement et de la pression de pore sur le comportement poromécanique
doivent étre l'objet d'une attention particuliere. Ce chapitre étudie certaines propriétés
poromécaniques (coefficient de Biot et couplage déformation-pression de fluide) de 'argilite
dans des conditions seches et partiellement saturées. Cette étude est une poursuite d’une
partie des travaux de these de Sophie Cariou®. Une technique de mesure du coefficient de Biot

par injection de gaz est utilisée dans cette étude.

Ce chapitre est divisé en trois parties. La premiere consiste a étudier I'influence de la
pression d’injection de gaz sur la mesure du coefficient de Biot, tous les essais ont été effectués
avec I’échantillon de la cellule T1 EST51335. La deuxieme partie consiste a étudier I'influence
du confinement sur la mesure du coefficient de Biot, tous les essais ont été effectués avec
I’échantillon de la cellule T1 EST51446. La troisiéme et derniere partie consiste a discuter des
valeurs des composantes du tenseur de Biot mesurées dans les deux parties précédentes. Un
autre test préliminaire pour identifier les résultats issus d’essais antérieurs a également été

réalisé et est présenté dans cette derniere partie.

2.2 Préparation des échantillons

Pour ne pas avoir des temps trop longs d’équilibre de pression interne, nous avons choisi
de tester des échantillons cylindriques de 20 mm de diametre et de 40 mm de hauteur. Cette
taille satisfait au ratio usuel d’élancement de 2 -recommandé pour éviter les effets de bord-.
Les —éprouvettes sont rectifiées pour avoir un parallélisme des surfaces inférieur a 0.05 mm.
Les caractéristiques principales des échantillons testés sont présentées dans le Tableau 2.1.
Apres carottage, chaque échantillon est placé en étuve ou dans une cloche a humidité relative
donnée, de plus, la masse de chaque échantillon est suivie régulierement jusqu’a stabilisation
(cf. figure 2.1). 2 couples de croix formées de deux jauges sont collés au milieu de ’échantillon,
elles permettent de mesurer au méme point la déformation axiale et la déformation latérale,
leur longueur est de 5mm (schéma figure 2). On a donc deux jauges longitudinales (axes 1 ou

2) et deux jauges transversales (axe n).
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Tableau 2.1 - Caractéristiques principales des échantillons testés

. iy Dimensions o
) . Condition de Référence Masse Mass du stable | Taux de variation
Carotte Orientation . , . .
traitement échantillon . initiale (g) (8) de masse(%)
Diametre (mm) | Hauteur (mm)
60 °C étuve YHF-11 19.62 40,23 28,64 27.30 -4.679%
HR=11%
YHF-13 19.56 42,20 29,02 27.52 -5.169%
cloche
HR =59 %
EST51335 Horizontale cloche YHF-12 19.54 40,31 28,36 27.98 -1.340%
HR=85%
YHEF-3 19.59 40,20 28,79 28.51 -0.973%
cloche
HR =98 %
YHF-8 19.61 40.29 28.81 29.18 1.284%
cloche
60 °C étuve YHEF-25 19.80 41.00 29.35 27.00 -8.001%
HR=11%
YHEF-31 19.39 40.68 28.84 27.41 -4.958%
cloche
HR=73%
EST51446 Horizontale cloche YHEF-29 19.38 40.81 28.78 28.71 -0.243%
HR =92 %
YHF-32 19.48 41.47 28.45 28.61 0.562%
cloche
HR =98 %
YHEF-19 19.36 42.03 29.19 29.47 0.959%
cloche
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Figure 2.1 - Rappel des variations relatives de masse pour les échantillons issus de la cellule T1.
(a) EST51335 ; (b) EST51446

3@

N -

Figure 2.2 - Instrumentation par jauge

Les déformations (g1, &5, €3, €4 ) sont mesurées par un systeme d’extensométrie TML ou

National Instruments (LabView), chacun ayant une précision de +10-*m/m.

Les déformations (&, €;,¢€3,€, ) sont mesurées par un systeme d’extensometre

TML ou LabView donnant chacun une précision de +10°m/m. La déformation
g1t¢&3

longitudinale est la moyenne: g,,4 = et la déformation transversale la

Ext+Ey
moyenne : £grans =~

Pour étudier l'influence de la saturation (non mesurée, mais estimée par des travaux

antérieurs menés au LML) sur le coefficient de Biot, les échantillons ont subi des cures a
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différents niveaux d’humidité : séché a 60 °C (HR = 0 %), masse stable a HR 11 %, 59 %, 73 %,
85 %, 92 % et 98 %. L’humidité relative dans le dessiccateur est réglée par des solutions salines
a une température constante de 20 °C (en piece régulée). La cure se prolonge jusqu’a masse
constante a 0,05 % sur 3 jours consécutifs. Tous les échantillons proviennent des cellules T1
EST51335 ou EST51446.

2.3 Méthodes expérimentales, procédures d’essais
2.3.1 Méthodes expérimentales

2.3.1.1. Identification des coefficients de Biot

L’argilite du COx de Bure est un matériau a comportement isotrope transverse. Le plan
d’isotropie est le plan des strates d’axes structurels 1 et 2. L’axe 3 est l'axe vertical tel
qu’indiqué dans la figure 2.2. Les échantillons sont généralement carottés a partir de cellules
T1 d’axe horizontal. Méme s’il y a des repérages permettant d’identifier ces axes, une
certaine incertitude demeure quant a la position précise de 1’axe vertical, ceci crée

quelques problemes d’instrumentation pour 1’analyse des déformations.

Dans le cadre de la théorie poroélastique de Biot, le comportement du matériau peut

s’écrire dans le repere de structure (avec compressions positives) & par :

r v v
BT L 000
€11 E, E, E; 0 00 011 — bP;
€22 v v 1 0 00 0,5 — bP;
€33 _ Ep Ey E3 033 — b3P
Yiz| 200 g o 012 L 2.1)
Y13 00 0 Ey 013
V23 0 0 0 0 Gi 0 023
0 0 0 N
0o 0 —
G23

b et bs sont les composantes du tenseur de Biot utilisées lors d’un comportement isotrope
transverse. Pour identifier ces composantes, un chargement privilégié sera composé d'un
chargement hydrostatique Pc et/ou d’une pression de pore Pi. Un cas intéressant que 1'on
envisage, déja souligné dans la these de Sophie Cariou?, est celui ou b = bs. Dans ce cas, en

posant a= Pi/ P, on obtient :

e11 = e () (1 = ab)\
= &22(F)(1 —ab) }

= &33(F)(1 — ab)
Yij =0

M
N
N

I

(2.2)

M
w
w

I

avec
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gll(Pc) = SZZ(PC) = g_i(l -(v+ V,)) and 533(Pc) = PC(ELS - ZE_vl’) (2.3)

cosf
La jauge ]« donnera g,, =¢.7.7 avecn:| 0 |, S est l'orientation de la jauge et est
sinf
inconnue “a priori” :
nn = (e11(P)(cosB)? + e33(P) (sinB)?) (1 — ab) (24)

La relation (2.4) montre que, quelle que soit la direction de la jauge, le coefficient b de Biot
peut étretiré de deux tests: chargement hydrostatique et variation de la pression de pores. Le
comportement de l'argilite peut ne pas étre élastique linéaire (fissuration, plastification), il
faudra donc procéder par des phases de déchargement en confinement P. ou des
accroissements de pression de pores Pi pour bénéficier du « retour » élastique et se situer dans

le cadre de la poroélasticité. Donc, a partir d'une valeur stable de P, on procedera ainsi :

e L’étape 1:chargement initial jusqu’a P-.

e L’étape 2 : décharge de Pc a P. - AP donne &2(AP.) et su(AP:).

e L’étape 3: recharge jusqu'a P., puis application d'une pression de pore P:i avec (par
exemple) APi = AP.. Cette phase est élastique car elle correspond a un déchargement en
confinement effectif. On mesure alors &2(APi) et &u(APi).

e AV étape 4 - on compare &2(APc), &n(APc) a &2(APi) et &m(APi), le résultat permet d’évaluer
le coefficient b.

Si b n'est pas égal a bs, il faut faire des tests complémentaires de type chargement axial
pour exploiter la relation (2.1) et évaluer aussi les autres propriétés élastiques. Le processus
devient alors beaucoup plus complexe et il y a risque d’accumulation d’erreurs. Nous verrons
cependant dans la suite que 1’hypothese b = bs est bien celle qui s’applique bien pour les

expérimentations effectuées et présentées ici.
2.3.1.2. Intérét de l'utilisation du gaz dans le controle de la pression de pore

Quand on considére la relation (2.1) on voit qu’il est nécessaire de contrdler
simultanément la pression hydrostatique P. et la pression de pores Pi pour déduire le
coefficient de Biot des mesures de déformation. Le controle de P ne pose pas de probleme
particulier mais il n’en n’est pas de méme pour obtenir une pression de pore homogene dans
I’échantillon. Le premier probleme est posé par la perméabilité a 'eau de l’argilite qui est de
I'ordre de 10 m? a parfois moins de 102 m?; cela signifie que sur de grands échantillons
I’équilibre en pression P: est long a atteindre et difficile a vérifier. De la, supposer acquise la
saturation complete du matériau est parfois plus une hypothese qu'un fait totalement avéré.
D’autre part les différentes opérations d’extraction et d’usinage des éprouvettes conduisent a
’obtention d’un matériau partiellement saturé. Il faut donc soit le resaturer avant de le tester

soit le saturer pendant le test. Ces différents aspects nous ont conduits a adopter la méme
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technique que celle utilisée dans la these de Sophie Cariou®, a savoir l'utilisation d'un gaz
(argon) comme vecteur d’application de la pression de pore Pi. La pression du gaz est
appliquée sur les deux faces de 1’échantillon. Cette opération n’induit aucun écoulement ce
qui ne change pas la saturation en eau de I'échantillon (ce point a été contrdlé par pesée). C'est
un résultat important, car si on estime que la saturation n’est fonction que de la pression
capillaire, cela traduit que toute augmentation de pression de gaz se traduit par une
augmentation similaire de la pression d’eau : AP» — AP = 0. De la on peut admettre que la
pression de pore varie homogenement de AP: =AP;. Cette méthode a montré une équivalence
totale quant aux coefficients de Biot mesurés, a I'eau et/ou au gaz sur gres et sur granite. Elle
est de plusbeaucoup plus rapide car le gaz injecté n’est pas actif sur le milieu (sauf pour le
matériau completement sec) i.e. pas d’effets électrostatiques, d’interaction chimique ou de
variation de composition de 1'eau présente. Elle peut, de plus, étre utilisée sur matériaux
partiellement saturés voire secs; c’est un cas intéressant car il y aura une production

importante de gaz in-situ 8%,
2.3.3 Procédure expérimentale

Tous les essais sont effectués avec un montage con¢u au laboratoire et présenté en
figure 2.3. Il est composé d’'une cellule de confinement (jusqu’a 60 MPa) et d'un dispositif
d’injection et de contrdle de la pression de gaz. Ce dispositif permet de mesurer la perméabilité
ou de modifier la pression de pores. Plus de détails sont disponibles dans % #. Tous les essais

sont effectués dans une chambre climatisée a environ 20°C.

| Capteur

Confing cell #

COx argillite sample

Manometer

ﬁm@ﬁﬁJﬁn@
(s - b e, @3

=5 o o

Buffer
reservoir

Figure 2.3 - Schéma du montage expérimental

Avant d’étre testé l'échantillon est place en dessiccateur sous une humidité relative
contrdlée par solution saline. Le test est effectué quand la masse est constante trois jours
consécutifs a 0,05% pres. Un confinement initial de 3MPa est appliqué et c’est le point de
départ du test. Ce premier chargement est susceptible de fermer certaines fissures si elles sont

présentes.
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2 cellules T1 ont été utilisées pour cette premiere campagne d’essais : EST51335 and
EST51446. Les échantillons ont été sollicités sous différents chemins de chargement choisis
pour :

e Soit évaluer 'influence de la pression de pores (figure 4(a))

e Soit évaluer l'effet de la contrainte effective au sens de Terzaghi (figure 4(b))

Dans ce second cas les accroissements de pression de pores ont été fixes a 3MPa (fig.4(b)).
Les déformations sont mesurées apres leur stabilisation qui peut prendre un certain temps

nécessaire a I'uniformisation de la pression interne®.

10 12
< 8 g 4
2 >3
[a NI~ o~
g o
> 36
() (7]
S 4 8
o o
[«b]
52 s 3
o o

IRK |

0 0

0 3 6 9 12 15 18 21 24 O 3 6 9 12 15 18 21 24
Confining pressure Pc (MPa) Confining pressure Pc (MPa)

(a) (b)

Figure 2.4 - Chemins de chargement: (a) EST51335 - influence de la pression de pore ; (b) EST

51446 - influence du confinement — pression de pore fixée a 3 MPa.

2.4 Résultats et analyses

Comme nous l’avons souligné auparavant, les échantillons d’argilite sont testés apres une
cure a différents niveaux d’humidité relative, de 1’état sec a 98 % de HR. -Comme nous
pourrons l’observer dans les résultats, il y a une grande différence entre le matériau sec et le
matériau humide. Pour le matériau humide les composantes du tenseur de Biot sont proches
de 1 alors que pour le matériau sec (séché en étuve) ces composantes sont apparemment
supérieures a 1. La cure humide a 11 % de HR représente un cas intermédiaire. Ceci justifie la

réalisation d’essais supplémentaires qui seront présentés a la suite de ces premiers résultats.

2.4.1 Résultats pour le matériau issu de la cellule T1 EST51335 - mesures des déformations

Rappelons que pour cette cellule T1 les essais ont consisté a comparer les déformations
dues a des déchargements en confinement avec celles dues a des augmentations de pression
de pore. Nous avons réalisé le test visant a déterminer si 'amplitude de ces variations (AP.
ou APi) avait une influence sur les composantes du tenseur de Biot, c’est le chargement illustré
par la figure 2.4(a). On trouvera une présentation, dans la figure 2.5, de 'ensemble des résultats,

incluant la comparaison des déformations, pour tous les échantillons soumis a cure humide
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ou a séchage. Dans la présentation de ces résultats nous avons noté “déformation
longitudinale” la déformation dans la direction 2 et “déformation transversale” la déformation
dans la direction n (cf. figure 2.2). Les déformations longitudinales sont réellement
comparables d'un échantillon a I'autre car la direction 2 est connue, en revanche il n’est pas
intéressant de comparer la déformation transversale d'un échantillon a l'autre car n differe
selon I’échantillon. Les déformations longitudinales sont reportées dans la Figure 2.5(a) tandis
que les transversales sont données dans la figure 2.5(b). On a pris comme référence la
pression de confinement de 12MPa (c’est I’estimation in-situ) et pour étudier I'effet de
la pression de pore 4 niveaux de confinements ont été utilisés : 14, 16, 18 et 20 MPa permettant
de tester des augmentations de pression de gaz de 2, 4, 6 et 8 MPa. Chaque étape permet ainsi
de revenir a 12 MPa comme niveau de pression effective de confinement (au sens de Terzaghi).
On peut remarquer que, quel que soit le niveau de confinement, la déformation (longitudinale
ou transversale) induite par le déconfinement ou par 'augmentation de pression interstitielle
suit une variation linéaire, donc proportionnelle a l'incrément de charge. Ceci montre
que 'a priori’, le matériau issu de la EST51335 n’est pas (ou tres peu) micro-fissuré. Si tel était
le cas, I'augmentation du confinement rigidifierait le matériau et ou aurait une diminution des
déformations avec celui-ci. On retrouve également dans ces résultats un effet connu de la
saturation en eau Sw (traduite ici en humidité relative HR — on pourra trouver une
correspondance entre HR et Sw est dans la figure 2.6). Plus S» augmente et moins le matériau
est rigide (i.e. les modules d’élasticité diminuent® ). On peut ainsi observer 'augmentation
trées nette des déformations avecle niveau de cure humide du matériau. De nombreuses études
ont également montré que les modules E: ou E: sont plus grands que Es. Ce point est bien
vérifié ici car on a toujours une déformation transversale plus grande que la longitudinale.

L’examen des relations (2.3) et (2.4) montre la logique de ce résultat.

Le calcul des coefficients de Biot sera présenté et analysé un peu plus finement plus loin.
On peut néanmoins, en comparant pour chaque niveau de pression de pore (ou de
confinement), la réponse du matériau (déformation) sous un déconfinement AP. ou une
augmentation de pression de pore, de méme amplitude AP;, observer que les déformations
sont tres proches, que ce soit longitudinalement ou transversalement. Ceci montre avec les
relations (2.2) et (2.4) que I'hypothese b = bs = 1 est valable en premiere approche. Il faut
néanmoins remarquer que ce résultat est différent pour le matériau sec avec une déformation
due a (APi = AP.) parfois beaucoup plus grande que celle due a AP. et que I'écart s’amplifie
avec 'amplitude de pression. On aurait donc un coefficient de Biot, apparent, plus grand que
1 et dépendant du niveau de pression de pore (ou du couple pression de pore — pression de
confinement). Ce résultat « curieux » sera discuté plus en détail dans la suite. On peut aussi
remarquer que la technique expérimentale avec injection de gaz pour piloter la pression de
pore donne des résultats tres cohérents et qu’elle permet de tester le matériau dans un état de

tres haute saturation. La Figure 2.6 montre qu’a 98% de HR, la saturation est d’environ 95 %.
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Figure 2.5 - Résultats pour les échantillons équilibrés a différents niveaux d’humidité relative —
effets de la pression de pore. On pourra constater la similitude des réponses lors d'une décharge en
confinement avec celles obtenues lors d’'une augmentation de pression de pore de méme intensité.
Echantillons provenant de la cellule EST51335.
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Figure 2.6 - Saturation moyenne de ’argilite en fonction de HR (%) (résultats obtenus au LML?$)

2.4.2 Résultats pour le matériau issu de la cellules T1 EST51446 - mesures des déformations

Les tests présentés auparavant, sur la cellule T1 EST51335, visaient a évaluer I'effet de la
pression de pore sur la mesure des composantes du tenseur de Biot. Pour la campagne
expérimentale menée sur la cellule T1 EST51446, 1'objectif était de tester 1'influence de la seule
pression de confinement et de procéder pour chaque palier de mesure a des augmentations de
pression de pore Pi =3 MPa. En parallele, les déchargements de confinement AP. ont été eux
aussi fixés a 3 MPa. Les déformations obtenues pour les deux types de chargement sont
présentées figure 2.7(a) pour les longitudinales et figure 2.7(b) pour les transversales. On y
retrouve, comme dans le cas précédent, la rigidification du matériau avec le degré de séchage
et dans I'ensemble une déformation longitudinale inférieure a la déformation transversale. La
différence majeure vient de l'effet du confinement qui, contrairement au cas précédent,
conduit a une nette rigidification du matériau indiqué par la forte décroissance des
déformations quand le confinement augmente. On peut ainsi supposer que le matériau est
fissuré et que ces fissures se ferment progressivement sous la charge hydrostatique. L’examen
comparatif des déformations, obtenues par augmentation de la pression de pore ou par un
déconfinement de méme valeur, indique de nouveau b = bs = 1. On pourra cependant noter
que, pour le matériau sec, les déformations dues a 'augmentation de la pression de pore sont
plus grande que celle due au déconfinement (soit un coefficient de Biot apparent plus grand
que 1) mais que cet écart diminue avec le confinement.
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Figure 2.7 - Résultats pour les échantillons équilibrés a différents niveaux d’humidité relative —
Effets du confinement. On pourra constater la similitude des réponses lors d’'une décharge en
confinement avec celles obtenues lors d’'une augmentation de pression de pore de méme intensité
3 MPa. Echantillons provenant de la cellule EST51446.

2.5 Discussion sur les composantes du tenseur de Biot

Cette partie est destinée a commenter plus en détails les résultats des essais et leurs
implications sur les composantes b et bs du tenseur de Biot. Les résultats, calculés par le rapport
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entre &i(APi) / &i( AP.= AP:), sont respectivement donnés figure 2.8 (pour 1'échantillon EST51335)
et figure 2.9 (pour I'échantillon EST51446). Sachant que les incertitudes sur les déformations
sont estimées a 5 %, l'incertitude résultante sur le coefficient de Biot est alors de 10 %. Pour
I’échantillon EST51335, on peut observer, dans la figure 2.8, deux familles d’état du matériau
qui conditionne le coefficient de Biot obtenu : soit I'état sec et tres peu saturé (HR =11 %) soit
I’état plus humide. Pour le matériau sec, on a un net accroissement du coefficient de Biot avec
la pression de pore, et il dépasse largement 1 pour atteindre des valeurs proches de 1.7 aux
plus hauts niveaux de cette pression. Pour le matériau humide, le coefficient de Biot est tres
proche de 1 et, a l'incertitude pres, on peut admettre ce résultat. Pour le matériau a 11 %
d’humidité on est dans un cas intermédiaire avec un coefficient de Biot qui peut atteindre 1.2.
Les résultats pour matériaux humides a tres humides confirment et completent ceux déja
obtenus par Sophie Cariou®?. Globalement, on peut conclure que les composantes du tenseur
de Biot valent 1 pour l'argilite humide et qu’ils ne sont pas (aux incertitudes pres) modifiés
par la valeur de la pression de pore ou par la valeur du confinement. Il reste cependant a
identifier pourquoi les composantes « apparentes » sont parfois tres largement supérieure a 1
pour l'argilite seche. L'hypothese d’une micro-fissuration, due au séchage et aux effets
structuraux accompagnant le retrait a été évoquée. Elle ne parait cependant pas logique car
I’échantillon EST51335 n’est manifestement pas (ou tres peu) fissuré. D’un point de vue
théorique, si on se réfere aux travaux tres complets de Zimmerman®, le cas de multiples
fissures, quelques soient leur forme, débouche a la limite sur un coefficient de Biot qui se
rapproche de 1 mais qui en aucune maniere ne peut étre plus élevé. Le cas limite du matériau
completement fissuré et fractionné devrait d’ailleurs rejoindre le cas du matériau granulaire
pour lequel b = 1 (cas du sable par exemple). L’explication du phénomene ne peut étre
purement poromécanique. Il faut alors considérer que l'argilite possede une micro-porosité
non négligeable (figure 2.10) et que les gaz sont susceptibles de s’adsorber dans cette micro-
porosité tout en provoquant un gonflement. On en trouve de nombreux exemples dans la
littérature mais sur des matériaux tres différents (charbon par exemple) et avec des gaz eux
aussi différents (COz, CHa...)® %. On pourra se référer aux travaux de Brochard® pour 1’aspect
expérimental et a ceux de Vandamme® pour les aspects plus théoriques. Dans notre
expérimentation un coefficient de Biot, supérieur a 1, signifie que 1'expansion du matériau
sous APi est plus grande que son expansion sous un déconfinement AP. = APi. Ce résultat
militerait pour un gonflement suite a 'adsorption de I’argon. Celui-ci augmenterait avec la
pression de gaz ce qui est logique car cela induirait plus de quantité adsorbée. D’autre part,
quand le matériau est plus humide, les micropores sont occupés par des molécules d’eau donc
I’adsorption du gaz ne se fait plus que dans la mésoporosité sans, dans ce cas, se traduire par
un gonflement significatif. L’humidité de 11 % est alors un cas intermédiaire pour lequel les
pores « remplis d’eau » se situent dans la microporosité. Une expérience supplémentaire a
alors été effectuée sur le matériau EST51446. 11 est connu que I'hélium pur s’adsorbe tres peu,

par conséquent si l’hypothese de ’adsorption d’argon et de gonflement induit est valable alors
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on devrait retrouver un coefficient de Biot « a I'hélium » proche de 1. Nous avons ainsi mené
quelques essais a différentes valeurs de confinement et de pression d’injection. Deux
différences majeures sont apparues. Si on examine la figure 2.11, on voit sans ambigiiité
qu’'avec I'hélium on retrouve pour les deux directions (longitudinale et transversale) un
coefficient de Biot tres proche de 1 (quoique légerement inférieur) alors que sur le méme
échantillon ces coefficients dépassent largement 1 pour atteindre des valeurs supérieures a 1.2,
si le coefficient est mesuré par 1’argon. Les essais a I'hélium ne montrent plus de dépendance
envers la pression de pore. Il est aussi intéressant d’observer la figure 2.12 qui présente le
temps de stabilisation des déformations lors de la mise en pression du gaz: 20 min pour
I'hélium et plus de 50 min pour l'argon. Ce résultat nous semble lié a la différence de temps
nécessaire pour obtenir le gonflement de l'argilite di a ’adsorption. Il est ainsi clair que les
composantes du tenseur de Biot, apparemment plus grandes que 1, viennent d"un effet du gaz
utilisé et que tres vraisemblablement la cause en est I’adsorption suivie d'un gonflement du

matériau.
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Figure 2.8 - Variation du coefficient de Biot pour les différentes directions avec la pression de

pore pour différentes cures humides. Echantillons provenant de la cellule EST51335
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Figure 2.9 - Variation du coefficient de Biot pour les différentes directions avec la pression de
pore pour différentes cures humides. Echantillons provenant de la cellule EST51446.
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Figure 2.10 - Répartition des tailles de pores pour 'argilite’
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b under Pc=9MPa, Pi=3MPa
b3 under Pc=9MPa, Pi=3MPa
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b under Pc=12MPa, Pi=6MPa ' 7 -
b3 under Pc=12MPa, Pi=6MPa

Biot's tensor components

Measured by helium Measured by argon

Figure 2.11 - Comparaison des coefficients de Biot obtenus avec ’hélium ou I'argon sur matériau

sec. On notera que pour I’hélium on retrouve une valeur légérement inférieure a 1.
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Figure 2.12 - Temps pour atteindre 1'équilibre des déformations pour une pressurisation a
I’hélium ou a I’argon

2.6 Conclusion

Cette premiere étude avait pour but de clarifier et d’approfondir 1'étude poromécanique
deI'argilite du COx qui est actuellement la roche d’accueil prévue par ’Andra pour les déchets
radioactifs a haute activité et vie longue. La connaissance des composantes du tenseur de Biot
de ce matériau isotrope transverse est essentielle pour, en particulier, évaluer les risques de
claquage thermique di al’expansion de I'eau de site suite a 1’élévation de température induite
par 'activité des déchets radioactifs. Ce travail a tout particulierement porté sur ces mesures
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et, pour pallier aux grandes difficultés d'utiliser I'eau comme fluide poreux, une technique de
mesure avec du gaz (argon) a été employée car elle avait déja donné satisfaction pour des
travaux antérieurs. Cette technique s’est de nouveau révélée tres efficace pour mesurer le
coefficient de Biot du matériau sec a presque completement saturé d’eau. Les différents essais
ont confirmé I'augmentation de la raideur de I'argilite quand elle se désature et I’anisotropie
du matériau, plus rigide dans le plan horizontal que dans le plan vertical. Ils ont surtout
démontré que les composantes du tenseur de Biot sont égales a 1 quand le matériau est humide,
sans dépendance particuliere envers la pression de confinement et la pression de pore exercée
par le gaz. En revanche, un résultat inattendu a été obtenu sur le matériau sec pour lequel les
coefficients de Biot ont largement dépassé 1. Apres avoir écarté les causes mécaniques, nous
avons supposé que ce phénomene pouvait étre dii a un gonflement du matériau suite a
I’adsorption d’argon dans la microporosité de l'argilite. Une expérience complémentaire a
ainsi été conduite avec de I'hélium (peu adsorbable) et de 1’argon, sur le méme échantillon.
Les résultats sont sans ambigitiité car, avec ’hélium, on retrouve bien que le coefficient de Biot
vaut 1 alors qu’elle dépasse 1.2 avec I’argon. Le phénomene d’adsorption-gonflement avec

I’argon peut alors étre considéré comme plausible.

44



Chapitre 3 Etude des composantes « apparentes » du

tenseur de Biot suite a 1’adsorption-gonflement de I'argilite

3.1 Introduction

Dans la partie précédente, nous avons mesuré le coefficient de Biot de l'argilite a 1'état
partiellement saturé et sec, puis soulevé le cas des composantes « illogiques » du tenseur
(supérieures a 1) pour le matériau a I’état sec. Dans ce chapitre, nous poursuivons I'étude sur
ces valeurs «illogiques » en menant deux séries d’essai. Dans la premiere, les échantillons
d’argilite a 1'état sec provenant de différentes carottes sont utilisés pour des essais de
poromécanique, de perméabilité et de compression triaxiale. En parallele, on utilise trois types
de gaz (hélium, argon, CO2) possédant chacun une capacité d'adsorption différente. L’objectif
de cette deuxieme série est bien de vérifier la capacité d’adsorption-gonflement de l'argilite
qui est alors I'objet d’une comparaison avec d’autres matériaux (mortier, gres) dont les

structures de pores et les compositions minérales sont tres différentes.

3.2 Essais supplémentaires sur le couplage fluide squelette avec adsorption

Comme nous 1'avons conclu lors du chapitre précédent, les composantes du tenseur de
Biot sont proches de 1 lorsque le matériau est a I'état partiellement saturé, mais supérieures a
1 lorsque le matériau est a 1'état sec. Tous les essais avaient été effectués sur des échantillons
provenant de deux cellules T1, EST51335 et EST51446. L’adsorption-gonflement de l'argilite
n’a été étudiée que sur des échantillons issus de la cellule T1 EST51446 en nous servant de
deux types de gaz ('argon et I'hélium). Afin d’approfondir 1'étude sur les composantes
apparemment « illogiques » du tenseur de Biot de I'argilite, nous avons multiplié les origines

des échantillons et les gaz utilisés.

3.2.1 Préparation des échantillons

Le tableau 3.1 donne les principales caractéristiques des échantillons et les types d’essai
effectués sur chacun d’entre eux. Comme précédantmment, de petits échantillons, 20 mm de
diametre et 40 mm de longueur, sont préparés. Les échantillons plus grands, 37 mm de
diametre et 70 mm de longueur, servent pour l'essai de compression triaxiale. Tous les
échantillons sont rectifiés afin d’obtenir un parallélisme satisfaisant des faces puis, ensuite
séchés a 60° C jusqu'a I’obtention d'une masse constante. Deux jauges croisées sont collées sur
la surface des échantillons, l'acquisition de leurs données s’effectue soit a l'aide d’un
extensometre numérique ou de LabView avec une précision de +10° m/m. Ces jauges

permettent 'enregistrement des déformations dans les directions longitudinale et transversale.

45



Tableau 3.1 - Caractéristiques principales des échantillons testés

, Dimensions Densité
Carotte Nombre Numéro Teneur en eau 3 Type de 'essai Gaz utilisé
d'échantillon o (%) (g-cm?) yp
Diametre (mm) Hauteur (mm)
No.1 19.34 40.62 5.97 2.42
EST51326 2 Poromécanique
No.3 19.11 40.42 5.76 243
No.7 19.62 40.23 4.71 2.36
EST51335 2 Poromécanique Argon
No.4 19.73 40.12 491 2.31
No.1 19.80 41.00 6.37 2.15
Poromécanique
EST51446 4 No.3 19.78 40.80 6.26 2.15
Poromécanique .
No.4 19.64 42.04 6.32 2.30 et perméabilité Hzlrm(r; et
au gaz 8
Poromécanique Heélium et
EST49114 1 No.1 19.55 42.37 6.56 2.48 et perméabilité o
au gaz ’
No.7 37.70 61.78 6.54 2.40 N/A
EST53642 3 No.1 37.61 61.71 6.58 2.42 Compression | 1 ium
triaxiale
No.2 37.63 61.71 6.60 242 CO2
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3.2.2 Procédure expérimentale

Comme mentionné précédemment, le processus de mesure se limite aux phases de
chargement/déchargement en pression de confinement et/ou en pression de pore. La méthode
d'essai permettant I'identification des composants du tenseur de Biot et la perméabilité (si

nécessaire) pour une valeur donnée de P.(cf. figure 3.1) se décompose comme suit :

e La phase de chargement hydrostatique. A partir d’une pression de confinement initiale
de 3 MPa, la pression augmente jusqu’a P;

e La phase de déchargement hydrostatique. 11(APc) et &3(4Pc) sont mesurés pendant la
phase de déchargement —4P.. L’échantillon est ensuite rechargé a P;

e Chargement en pression de pore. &11(4Pi) et &3(4Pi) sont mesurés pendant l'injection de

gaz dans I’échantillon, jusqu’a une valeur AP; (4Pi=4Pc).

Pc=3MPa, Pi=0MPa Starting point

lLoading Pc phase

P=9MPa, Pi=0MPa

l Unloading Pc phase

Pc=6MPa, Pi=0MPa The strain are recorded &;; (AF;)

l

P=9MPa, P=0MPa

l Loading Pi phase

P=9MPa, P=3MPa The strain are recorded &;; (AP;)

l

Pc=9MPa, Pi=0MPa Gas permeability test if needed

Figure 3.1 - Les phases de mesure typiques des composantes du tenseur de Biot (Nous avons pris

P=9MPa pour exemple)

Suite a I'égalité APi = AP dans le processus de mesure, les composantes du tenseur de

Biot bi = b, (quelle que soit la direction « i »), peuvent se calculer comme suit :

p, = — Eii(AP0) (3.1)

! &;i(APc)
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Notons que la validité de la relation (3.1) ne signifie pas que le matériau est isotrope, par
exemple &1, (AP, or AP;) peut étre différent de e33(AP, or AP;). En fait, b = b1 = bs signifie
simplement que le rapport &;(AP;)/€;;(AF.) est le méme pour toute direction «i». En
conséquence, 1'égalité b1 = bs reste cohérente avec un comportement de roche isotrope
transverse. Si la relation (3.1) n’aboutit pas aux mémes résultats pour b: et bs alors celle-ci ne
peut pas étre utilisée et d’autres essais doivent étre menés pour obtenir d’autres propriétés
élastiques nécessaires au calcul de bi. Comme montré dans Cariou et al®?, Yuan et al®, si b1# bs,
il faudrait mesurer les modules de Young Ei, Es, et les coefficients de Poisson vi2 et v23 pour
identifier by et ba.

Afin d’éliminer les éventuelles perturbations dues au gaz résiduel, une attente s’avere
nécessaire avant d’utiliser un autre gaz. La figure 3.2 donne le dispositif expérimental utilisé
pour ces essais; il est presque identique a celui utilisé dans le chapitre 3. Le tableau 3.1 montre
que certains échantillons sont également utilisés pour 'essai de perméabilité au gaz. Pour cet
essai, la valve Viest démontée afin que le gaz puisse étre injecté en bas de la cellule
hydrostatique. Un débitmetre est installé en haut de la cellule (cf. figure 3.2 (a)), permettant la
mesure par le méthode de débit "quasi" permanent®. Tous les essais sont effectués dans une

chambre climatisée a environ 20°C.

V.
4

Gas tank

(a) Pour Pessai
' perméabilité

Jacketed COx argillite
sample ~J

Buffer reservoir

)

7
JAY

Vs v,

HK

Oil Pump

Figure 3.2 - Schéma de principe du dispositif des essais perméabilité au gaz et poromécanique (Le

schéma (a) de droite représente le débitmeétre pour I’essai perméabilité au gaz).

3.2.3 Résultats et analyses

Comme mentionné ci-dessus, nous suspectons un gonflement dii a I'adsorption de gaz
lorsque le gaz (argon) est injecté dans 1’argilite a 1’état sec. Les résultats actuels permettent de

mieux appréhender ce phénomene.
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3.2.3.1 Les essais préliminaires — effet de confinement et la pression de pore
(a) Effets de la pression de confinement

Une série d'essais est effectuée avec des confinement différents, commencant a 9 MPa
pour augmenter progressivement jusqu'a 21 MPa avec des incréments de AP.= 3 MPa. La
pression de pore est Pi=3 MPa quel que soit le niveau de P.. Les résultats sont présentés figure
3.3. D’abord, nous observons que les composantes du tenseur de Biot sont toujours supérieures
a 1 car variant entre 1.05 et 1.4. Ces résultats sont cohérents avec ceux obtenus par Cariou et
al®? (cf. figure 3.3) et par Bignonnet®. En outre, la comparaison entre b: et bs montre une
anisotropie matérielle. Ce n'était pas le cas pour les échantillons partiellement saturés pour
lesquels b1 = bs= b = 1%. L'augmentation de confinement conduit systématiquement a une
diminution des composantes apparentes de Biot, nous les avons qualifiées d’« apparentes »
car ces composantes particulieres ne sont pas des propriétés poroélastiques. Deux causes
principales peuvent étre incriminées pour justifier cette diminution: un effet de microfissures
car si des fissures se ferment cela conduit a une moindre expansion du matériau avec
l'augmentation de la pression de pore et/ou une inhibition partielle de l’adsorption-
gonflement. Le terme « partielle » est utilisé car, méme a haute pression de confinement, les
composantes de Biot restent supérieures a 1. La sensibilit¢é du matériau a la pression de
confinement varie en fonction des divers échantillons et de leur origine, mais 1'état initial du
matériau naturel, avant le test, joue un role essentiel. Il peut y avoir des différences dans la
structure poreuse, la minéralogie, les tailles et les nombres de fissures, etc. Par exemple, on
peut voir dans les résultats de Cariou et al®? que les composantes du tenseur de Biot (cellule
T1 EST33957) sont plus élevées pour le matériau séché a 200°C par rapport au méme matériau
séché a 60°C. Un séchage aussi élevé peut entrainer plus de fissuration et conduire a plus de

microporosité disponible pour l'adsorption de gaz.

EST51326 n°1-b1

EST51326 n°1-bs

EST51446 n°1-bl

EST51446 n°1-b3

EST51335 n°4-ba

EST51335 n°4-bs

EST33957 65°C-b1 (S.Cariou,2012)
EST33957 65°C-bs (S.Cariou,2012)
EST33957 200°C-b1 (S.Cariou,2012)
EST33957 200°C-bs (S.Cariou,2012)
EST27404 65°C-b1 (S.Cariou,2012)

1,6

15 o

«NNpypOOONOO

Biot's tensor component

Confining pressure (MPa)

Figure 3.3 - Evolution des composantes du tenseur de Biot avec différentes pressions de confinement

pour différents échantillons de cellule T1
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(b) Effets de la pression de pore

Une deuxieme série d’essais a été mise en ceuvre pour évaluer l'effet de la pression de
pore. Nous avons utilisé quatre niveaux de pression de confinement (14, 16, 18, 20MPa) et
quatre niveaux de pression de gaz (2, 4, 6, 8MPa) pour obtenir, dans chaque cas, le méme
niveau de pression effective de Terzaghi (P-Pi = 12MPa). La figure 3.4 présente nos résultats.
Les composantes du tenseur de Biot sont supérieures a 1 et varient entre 1.07 et 1.68 selon la
pression de pore appliquée comme dans le cas précédent, L'anisotropie est de nouveau mise
en évidence dans cette série d’essais. En parallele, nous observons que les composantes du
tenseur de Biot augmentent avec 'augmentation de la pression de pore. Méme si les conditions
initiales des échantillons sont susceptibles de jouer un réle important, les résultats actuels sont

compatibles avec un phénomene d'adsorption (voir la partie suivante).

T | I S S BUS ]
17 @ EST51326n°3-b1 | | 3 3 3 L
16 O ESTS1826nm3bs| ; L L |
2 B EST51335n°7-b1 | : 3 ! u
. ] : :
qc') 15 | L T [ S SR _
Q™ @ EST51446n°3-b1 | | ! ‘ ‘
Q . . . :
1S (> EST51446n°3b3 | * R T <> ,,,,,,,, B
cl4 ‘ ; : : ;
© : ‘ 2
753 E T R T |
5 6 . i
R e @
o : 1
R ST - e SR N |
1 | | | \ i \ |
1 2 3 4 5 6 7 8 9

Pore pressure(MPa)

Figure 3.4 - Evolution des composantes du tenseur de Biot avec différentes pressions interstitielles
pour différents échantillons de cellule T1

3.2.3.2 Les essais complémentaires impliquant des effets de I'adsorption-gonflement
(a) La phénomene de I’adsorption-gonflement

Comme nous I’avons observé précédemment, quelles que soient les conditions d'essai, les
composantes du tenseur de Biot sont toujours supérieures a 1 pour 1'échantillon a I'état sec.
Nous en concluons que ce phénomene n'est pas un phénomene purement poromécanique et

que malgré sa neutralité I'argon induit des effets « parasites ».

D'un point de vue général, le phénomene de l'adsorption-gonflement se produit dans

deux conditions principales:

e L’adsorption nécessite la présence d'adsorbat et d'adsorbant

e Les matériaux doivent pouvoir gonfler.
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L'argilite du COx a longtemps été identifiée comme un milieu microporeux typique qui
présente un potentiel de gonflement lorsque la vapeur d'eau ou I’eau liquide est impliquée!®
19. Dans les macropores, les molécules fluides sont nombreuses mais les effets de surface a cette
échelle peuvent étre négligés. Dans les micropores, les molécules fluides ne sont pas dispersées
et elles interagissent avec la matrice solide. Elles s’adsorbent sur la surface des pores (appelée
adsorption physique) ou a l'intérieur de la matrice (appelée adsorption chimique). Dans les
mésopores, les molécules fluides sont dans un état intermédiaire conduisant a une possible
adsorption partielle®> % %, Par conséquent, compte tenu du caractere multi-échelle des pores
de I'argilite et des conditions d'adsorption, un fluide tel H2O, CO2 ou CHs peut étre facilement
absorbé. De plus, I'adsorption-gonflement est amplifiée par l'existence de minéraux riches en
argile gonflante, tels que la smectite et I'l/S (illite/smectite). La structure de l'argilite se
compose de plaquettes d'argilite fine et de pores entre les plaquettes auto-alignées. Lorsque
ces pores intraparticulaires sont remplis de liquide absorbable, il existe une différence de
concentration ionique entre ceux-ci et les plaquettes. Les ions fluides se déplacent ensuite vers
la matrice sous les forces de Van der Waals, la force électrostatique et la force d'interaction
directe ou indirecte®. IIs peuvent étre adsorbés a la surface de (ou dans) la matrice®” *?, la figure
3.5 schématise ces mécanismes. Ces processus génereront une pression qui entraine une
expansion des pores intraparticulaires et diminue les forces de cohésion entre les plaquettes
auto-alignées.

O o*
O oH

Si4+
@ AR

Figure 3.5 - Schéma du mécanisme de l’adsorption-gonflement de 1'argilite, illustré par des
plaquettes d'argilite auto-alignées représentatives et un pore inclus (Redessiné a partir de¢” ).
Lorsque le pore est rempli de fluide absorbable, en raison de la différence de concentration entre les
plaquettes et les pores, le fluide s'accumule sur les plaquettes, puis une pression d’adsorption-

gonflement apparaitra, et produira un gonflement en argilite a 1’échelle macroscopique.
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Solid matrix

Multi-scale pores

(a) Etat initial non déformé (b) Apres le déchargement AP: (c) Apreés le chargement AP;

Figure 3.6 - Schéma de la déformation volumétrique sous trois conditions de chargement: (a) est
I'état initial non déformé; (b) est 1'état déformé apres le déchargement AP;; (c) est 1'état déformé
apres le chargement AP:.

Cette capacité de déformation par adsorption-gonflement explique la déformation
supplémentaire qui se produit durant la phase de chargement en pression des pores et conduit
a &ii(APi)> €i(APc) (AP=APc:) (Comme montré dans la figure 3.6). Nous en déduisons que les

composantes du tenseur de Biot sont apparemment plus grandes que 1'unité (1.0).
(b) Effet de I'adsorption-gonflement sur les composantes du tenseur de Biot

L'argon, gaz faiblement adsorbant, est utilisé pour les essais. Cela donne des composantes
du tenseur de Biot légerement (mais significativement) supérieures a 1. Nous avons alors
utilisé d'autres gaz afin de vérifier si les composantes apparentes en dépendent. Des
expériences supplémentaires sont donc menées pour étudier les effets du type de gaz sur les

composantes du tenseur de Biot et également sur la perméabilité.

Trois gaz sont utilisés dans ces séries d'essais : I'hélium (gaz non adsorbable), I'argon (gaz
faiblement adsorbable) et le CO: (gaz tres adsorbable)® *. Comme montré dans le tableau 3.1,
I'hélium et de l'argon sont utilisés pour 1'échantillon EST51446 n°4, tandis que 1'hélium et le
CO: sont utilisés pour 1'échantillon EST49114 n°1. L’essai perméabilité au gaz précede I'essai
poromécanique. En outre, pour les deux échantillons, 1'hélium est toujours utilisé en premier

pour éviter de fausser les résultats.

Les composantes du tenseur de Biot de I'échantillon EST51446 n°4 sont mesurées avec
I'hélium ou avec l'argon sous trois conditions de chargement: P.=9MPa, Pi=3MPa; P.=12MPa,
Pi=3MPa et P.=12MPa, Pi= 6MPa. Les résultats que présente la figure 3.7(a), montrent que les
composantes du tenseur de Biot mesurées par I'hélium sont trés proches, mais n’excédant
jamais 1 dans les deux directions (transversale et longitudinale), en outre nous notons que les
composantes mesurées avec l'argon sur le méme échantillon, excedent toujours 1 (elles valent

plus ou moins 1.2). Ces résultats sont cohérents avec les résultats obtenus lors des essais
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précédents. De plus, une anisotropie légere mais détectable se produit avec 1'utilisation
d'argon. Deux composantes de Biot sont mentionnées dans les différentes figures: b: et bs qui
sont respectivement obtenues avec les déformations longitudinale et transversale. La
littérature nous indique que I'argilite est plus rigide dans la direction horizontale (déformation
longitudinale) que dans la direction verticale’ 2. La déformation transversale est une
combinaison des déformations verticale et horizontale. Il est donc tout a fait logique de trouver
bs supérieur a bi, ce qui signifie que le gonflement, suite a I'augmentation de la pression des
pores, est moindre pour la direction horizontale. Le méme effet se voit légerement pour
I'hélium quoique l'approximation b = bi=bs=1 puisse étre encore effectuée dans ce cas. Comme
le montre la figure 3.7(a), les composantes du tenseur de Biot mesurées avec I'argon sont plus
sensibles aux différentes conditions de chargement, nous en déduisons que la pression de
confinement et la pression de pore peuvent influencer la déformation d’adsorption-
gonflement, ce qui conduit a la variation des propriétés poroélastiques apparentes de l'argilite

du COx et a des valeurs des composantes de Biot supérieures a unité.

Pour l'échantillon EST49114 n°1, les composantes du tenseur de Biot sont mesurées avec
I'hélium ou le CO: dans les conditions de chargement: P.= 8MPa, Pi= 2MPa. Les résultats sont
présentés dans la figure 3.7(b). Nous observons que les composantes mesurées avec I'hélium
sont encore proches de 1. L'utilisation de CO:2 conduit a des effets spectaculaires car les «
composantes de Biot » se situent entre 2.5 et 4.8. Ceci est di a une grande quantité de CO:
facilement adsorbé dans l'argilite conduisant a une déformation de gonflement considérable
de l'argilite a 1’état sec. Par conséquent, &i(4P:) est 2.5 a 4.8 fois plus élevé que &i(AP.=AP;)
(comme l'illustre la figure 3.7). L'utilisation du CO, plus que celle de 'hélium ou de l'argon,
souligne l'anisotropie du matériau. Le cas de I'adsorption du CO: dans une anisotropie légere
a déja été observé pour le charbon et le schiste®>”. Il serait tres intéressant d’approfondir

I'étude de ce phénomene pour l'argilite du COx et de continuer a mener des études

complémentaires.
b1 under Pc=9MPa, Pi=3MPa
b3 under Pc=9MPa, Pi=3MPa [
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(a) EST51446 n°4 (b) EST49114 n°1

Figure 3.7 - Les composantes tenseur de Biot des deux échantillons mesurés par 1'hélium et 1'argon
ou I'hélium et CO:
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Le temps de stabilisation de la déformation, pendant le processus de pressurisation du

gaz, a aussi été relevé (cf. figure 3.8).

e Pour I'échantillon EST51446 n°4, les déformations pour 1’hélium sont stables apres 20
min, alors que plus de 50 minutes sont nécessaires pour l'argon.
e Pour l'échantillon EST49114 n°1, 35min suffisent pour obtenir une stabilité pour

I'hélium, alors que le CO2nécessite 4h20min.

Ces différents temps de stabilisation dépendent des capacités d'adsorption constatées de

ces trois gaz car ce phénomene est un processus consommant du temps®®.

[ T T T T T 1
400
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—ar— EST51446 n°4 measured by helium at Pc=9MPa Pi=3MPa
350 -

—O— EST49114 n°1 measured by CO2 at Pc=8MPa Pi=2MPa

300
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Strain (10‘6)
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Figure 3.8 - Le temps de stabilisation des deux échantillons lors de la pressurisation a deux gaz
(c) Effet de I'adsorption-gonflement sur perméabilité au gaz

A partir des études expérimentales ci-dessus, nous concluons que le fait que les
coefficients de Biot soient supérieurs a 1 est bien provoquée par un gonflement d'adsorption.
Par conséquent, nous en déduisons que ce gonflement d'adsorption devrait entrainer un
changement dans la structure des pores, mis en évidence par un effet supplémentaire sur les
propriétés de transport du matériau. Dans ce contexte, une série d'essais de perméabilité au

gaz est effectuée sur le méme échantillon et avec les mémes gaz que dans la partie précédente.

Les résultats de 1'essai perméabilité au gaz sont présentés dans la figure 3.9. Nous
observons que K(hélium) est le plus élevé (environ 10-8-10"°m?), tandis que K(argon) est
comparable tout en étant légerement inférieur (environ 10-°m?). Cependant, la différence est
tres importante avec K(COz) qui est extrémement faible (environ 10-2°-102'm?). Par conséquent,
l'adsorption de gaz a un effet significatif sur la perméabilité. Elle est beaucoup plus faible
lorsque le gaz est plus adsorbable. Le gonflement qui résulte de 'adsorption des gaz dans les

micropores (et légerement dans les mésopores) peut conduire a une diminution de la
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macroporosité liée a la perte de perméabilité”. La différence de perméabilité mesurée avec ces

trois gaz résulte de celle de leur capacité d'adsorption.

le-18
> ; —O— EST51446 n°4 measured by helium
= le-19 P —N\— EST51446 n°4 measured by argon |
S —=»— EST49114 n°1 measured by helium
= >< —X— EST49114 n°1 measured by CO2
g le-20 1
o

14e-22 | | | | |
2 4 6 8 10 12 14
Confining pressure (MPa)

Figure 3.9 - Perméabilité au gaz mesurée par différents types de gaz en fonction de la pression de
confinement

(d) Effet de I'adsorption-gonflement sur le comportement d’essai de compression triaxial

Bien que ce ne soit pas 1'objectif initial de la présente étude, de nouvelles questions se
posent en analysant les résultats obtenus. La premiere concerne la conséquence mécanique
(poro) d'un tel gonflement, c'est-a-dire quel est le coefficient « réel » de Biot lorsqu'il existe un
gonflement induit par adsorption de gaz et que l'utilisation de contraintes effective est
nécessaire? Par exemple, si des prédictions doivent étre faites pour une rupture en essai triaxial

conventionnel, quelle serait la pression de confinement effective a utiliser?

Pour répondre partiellement a cette question, nous avons mené une série de tests de
compression triaxiale classique sur des échantillons de la cellule T1 EST53642 (voir tableau 3.1).
Les essais sont menés avec une cellule auto-compensée, les comparaisons de la contrainte de
rupture sous le méme niveau de confinement effectif de Terzaghi sont I'objet principal de ces
tests.

Les résultats, présentés figure 3.10, montrent que les trois échantillons présentent des
caractéristiques de rupture fragile. Il est clair que la pression des pores et le type de gaz ont
une influence significative sur celle-ci. Nous observons, d’abord, que la contrainte de rupture
de I'échantillon avec P.= 8MPa, Pi= 0MPa et 'échantillon avec P.=12MPa, Pi= 4MPa (hélium)
est respectivement d'environ 64MPa et 60MPa et sont donc pratiquement identiques. Ceci
confirme indirectement que les composantes de Biot sont proches de 1 avec I'hélium. La
différence obtenue a la rupture est de 4MPa, mais seulement 2 échantillons ont été testés, nous

ne pouvons donc pas commenter cette faible différence. Malgré cela, la valeur inférieure
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obtenue avec une pression de pores nous semble logique en raison de l'expansion du gaz dans
les fissures (existantes ou induites par la contrainte axiale). Nous avons testé le troisieme
échantillon avec P=12MPa, P=4MPa (CO) et la rupture est obtenue a 51MPa. Il est clair que
la présence et I'adsorption du CO: diminuent la pression de confinement efficace de Terzaghi

(Pe-Pi), et/ou induisent un affaiblissement du matériau.
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Figure 3.10 - Courbes contrainte-déformation des essais de compression triaxiale sous trois
conditions différentes de pression de confinement et de pression des pores (LS représente la

contrainte longitudinale, TS représente la contrainte transversale).

3.3 Effets de l'adsorption-gonflement sur l'argilite, comparaison avec d’autres

matériaux

Afin d’approfondir l'étude de l'adsorption-gonflement, nous effectuons, dans cette
section, une série d’essais comparatifs sur trois matériaux différents, tels que le gres, le mortier
et I'argilite. En parallele, trois types de gaz, tels que I'hélium, I’azote, le CO, sont utilisés pour
étudier les différentes capacités d'adsorption de gaz dans ceux-ci. Dans ce contexte, trois séries
d'essais sont proposées: adsorption-gonflement, essai perméabilité et essai poromécanique.

Trois objectifs sont visés :

e Effet du gaz sur le gonflement
e Effet du gaz sur la perméabilité

e Effet du gaz sur le coefficient de Biot
3.3.1 Préparation des échantillons

Trois matériaux, mortier, gres et argilite sont préparés pour ces essais. Le mortier choisi

est un mortier normalisé avec un rapport eau/ciment (W/C) = 0.5, selon le norme EN191-1 sur
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les mortiers. Le tableau 3.2 présente la composition du mortier. Ce matériau est déja largement
utilisé dans notre laboratoire pour étudier les propriétés de perméabilité au gaz ou a l’eau, les
propriétés mécanique ou poromécanique*> .10 101, [es échantillons de gres proviennent d"un
bloc intact de gres des Vosges. Les échantillons de l'argilite proviennent des cellules T1
EST51446 et EST51335 fournies par I’Andra. Les dimensions des échantillons du mortier et du
gres sont d’environ 37mm*70mm, mais celles des échantillons de l'argilite sont de
20mm*40mm comme précédemment. Tous les échantillons sont séchés en étuve jusqu’a la

stabilisation de la masse. Puis, finalement, deux jauges croisées sont collées sur la surface des

échantillons.
Tableau 3.2 - Composition du mortier normalisé dans cette étude
Ingredient Quantity (kg)
Cement CEM II/B-M(LL-S) 32.5R 450
Normalized sand (from Leucate, France) 1350
Tap water 225
Water/cement ratio 0.5

3.3.2 Méthode expérimentale

3.3.2.1 Programme expérimental

Les essais de comparaison sont complexes et prennent beaucoup de temps, il faut donc
optimiser le protocole. Pour chaque matériau, trois types d’essai doivent étre effectués pour
trois types de gaz. Pour diminuer les effets croisés entre les différents gaz et les différents essais,
nous effectuons les essais dans l'ordre suivant: adsorption-gonflement, perméabilité et
poromécanique. Pour chaque essai, compte tenu des différentes capacités d'adsorption des
trois gaz, I'ordre d’utilisation des trois gaz est le suivant : hélium, azote et CO.. Pour l'essai de
d’adsorption-gonflement et de perméabilité, les pressions de confinement sont fixées a 12 MPa
(comme pour l'argilite in-situ), les pressions de gaz croissent de 1IMPa a 4MPa avec un pas de
APi=1MPa. La pression finale du gaz est limitée a une pression relative de 4MPa afin d’éviter
que la microstructure ne soit modifiée suite a une pression de pores trop élevée qui pourrait
influencer les essais poromécaniques. De plus, il faut un temps d'attente suffisant pour chaque
étape de chargement en pression. Pour 'essai poromécanique, le coefficient de Biot est mesuré
dans trois conditions de charge: P.= 8MPa, Pi= 2MPa; P.= 12MPa, Pi= 2MPa and P.= 12MPa,
Pi=4MPa. On trouvera plus de détails dans le tableau 3.3.
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Tableau 3.3 - Le programme expérimental du test de comparaison

Matériau Type de I'essai Programme de chargement Type du gaz
L’essai de I'adsorption-gonflement
Pc=12MPa, P~=1, 2, 3, 4MPa
Mortier L’essai perméabilité
P=8MPa, P=2MPa;
L’essai poromécanique P=12MPa, P=2MPa;
P=12MPa, P=4MPa
L’essai de I'adsorption-gonflement
P=12MPa, P=1, 2, 3, 4MPa
. L’essai perméabilité L’hélium, I'azote
Gres
et COz
P=8MPa, P=2MPa;
L’essai poromécanique P=12MPa, P=2MPa;
P=12MPa, P=4MPa
L’essai de I'adsorption-gonflement
P=12MPa, P=1, 2, 3, 4MPa
Argilite L’essai perméabilité
P=8MPa, P=2MPa;
L’essai poromécanique P=12MPa, P=2MPa;
P=12MPa, P=4MPa

3.3.2.2 Dispositif expérimental

Les essais de comparaison sont réalisés avec un appareil congu dans notre laboratoire (cf.
figure 3.11). L'appareil se compose principalement d'une cellule hydrostatique, d'un systéeme
de mise en pression d'huile, d'un systeme d'injection de gaz et d'un systeme d'acquisition de
données. Deux cellules hydrostatiques sont utilisées pour la série d'essais selon les différentes
tailles d'échantillon. Comme trois types de gaz sont utilisés pour les essais, la pression
d'injection de gaz est fournie par trois réservoirs de gaz contenant respectivement de I'hélium,
de l'azote et du COz. Au cours du processus d'injection, la pression d'injection de gaz est
surveillée en permanence par un transducteur de pression avec la précision de 0.001 MPa, et
les données de pression sont fournies par le logiciel Control Center Serie 30 permettant
d’enregistrer les pressions et les températures au cours du temps. Comme décrit dans les
chapitres précédents, nous plagons l'appareil dans une piéce a température climatisée a 20°C

afin de s’approcher d'une température constante pour I'essai.

Comme décrit dans la premiere partie, nous débutons notre campagne d’essai par ceux
de I'adsorption-gonflement a 1'hélium, 1'azote et le CO.. L’essai perméabilité a été mené par la
suite en démontant la valve au-dessus de la cellule et en la remplagant par un débitmetre

(comme décrit dans la section 3.2.2). Lorsque ces deux essais sont terminés, l'essai
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poromécanique est effectué pour les trois gaz pour le méme échantillon. Tous les essais sont

effectués dans une chambre climatisée a environ 20°C.

%= Outlet
> 9]
% % B — >3]
Confining cell
Reference | | —
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il pump
— -/

Figure 3.11 - Schéma de principe du dispositif des essais de comparaison
3.3.2.3 Mesures et calcul d’adsorption et gonflement
(a) Mesures de porosité a I'hélium

Etant donné que I'hélium est un gaz presque non-adsorbant et que son diametre est trés
petit (environ 0.26 nm), il est choisi comme gaz privilégié pour mesurer la porosité des milieux
poreux par beaucoup d'auteurs'®'®. La méthode de mesure de la porosité a 'hélium est la
méme que celle permettant de mesurer le volume de pores accessible a différentes conditions
de HR, ce qui est décrit dans le deuxiéme chapitre. Le volume des pores accessibles pour
I'hélium peut étre écrit comme suit:

V=t (41, (3.2)

Ppore
ou V: est le volume de tampon référence, V: est le volume de tube entre 1'échantillon et le
tampon et du volume des pores accessibles pour I'hélium d’échantillon V. Pij est la pression

d’injection initiale, Ppore est la pression finale apres que 1'équilibre.

Par conséquent, la porosité @y, se déduit du volume de I'échantillon Vs et de celui des pores
Vy comme suit:

Vpor
By = —2— (3.3)

- Vsample
(b) Mesures d’adsorption

Les essais de mesure d'adsorption sont réalisés en suivant les mémes procédures que
celles des essais de porosité a 1'hélium. La pression d'injection de gaz et la pression de

confinement sont inchangées (voir tableau 3.3). Les deux essais different par la méthode de
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calcul. Au cours de I'adsorption, du gaz est injecté de la cellule de référence vers I'échantillon,
la pression du gaz va diminuer en raison du remplissage du volume des pores et de
l'adsorption. Par conséquent, pour chaque étape d'injection de gaz, on peut obtenir une
équation de bilan de masse (ou de moles), et la quantité d'adsorption de Gibbs (également
appelée adsorption en exces) peut étre calculé directement par 1'équation®:

n. = Piner _ Ppore(Vr+Vt+Vp)
m RT RT

(3.4)

ou nm est la quantité adsorbée de Gibbs en moles; R est la constante universelle des gaz parfaits

et T est la température.

La quantité d'adsorption de Gibbs néglige le volume occupé par la phase adsorbée dans
le calcul de la quantité de gaz adsorbé. Sur la base de la quantité d'adsorption de Gibbs,

I'adsorption absolue est estimée en utilisant 1'équation® %% 105:

Mm

Naps =~ (3.5)

Pabs

ou navs est la quantité d'adsorption absolue et p,;¢ est la densité de la phase adsorbée. Dans
notre étude, nous utilisons le montant d'adsorption absolue pour évaluer la capacité

d'adsorption potentielle d’azote et de CO: dans l'argilite.
(c) Mesures de gonflement

Au cours de I'étape d'injection de chacun des gaz (hélium, azote ou CO), les déformations
transversales et longitudinales sont enregistrées simultanément par des jauges. Les
déformations causées par l'injection d'hélium sont considérées comme I'état de référence, ce
qui permet le calcul de la déformation de I’adsorption-gonflement causée par l'azote ou le CO:

comme suit:
Eswelling = €N, or €0, — €helium (3.6)
3.3.3 Résultats et analyses

3.3.3.1 Porosité a I'hélium

La figure 3.12 présente les résultats de la porosité a 'hélium. Nous observons que la
porosité mesurée des trois matériaux augmente légerement a mesure que la pression de gaz
varie de 1MPa a 4MPa, a pression hydrostatique constante P=12MPa. Cela signifie que le
nombre de pores dans lesquels le gaz peut pénétrer, croit avec I'augmentation de la pression
du gaz. La porosité du gres et du mortier est évidemment grande que celle de l'argilite. Par
exemple, la porosité du gres est environ de 18% - 19%, et la porosité du mortier est de 17%,

tandis que la porosité de I'argilite testée ici est assez faible et se situe entre 14.5% et 15%.
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Figure 3.12 - Porosité a I'hélium par rapport a la pression du gaz a P=12MPa
3.3.3.2 L’adsorption

Les isothermes d'adsorption absolue d'azote et de CO: pour les trois matériaux sont
obtenues en utilisant 1'équation du bilan de masse. L'adsorption de Gibbs et la masse
d'adsorption absolue peuvent étre calculées avec les relations (3.4) et (3.5). Nous avons pris
comme densités absolues d'azote et de CO2 0.808 g/ml et 1.18 g/ml a température ambiante. La
figure 3.13 présente les résultats. Nous notons que les quantités absolues d'adsorption du
mortier et de 1'argilite sont positives et que ces quantités augmentent avec la pression de gaz
(sauf pour le mortier injecté d'azote). Au contraire, les quantités absolues d'adsorption pour le
gres sont négatives et ceci pour les deux gaz. Ces résultats indiquent que 1'azote et le CO2 sont
adsorbables dans le mortier et l'argilite, mais pas dans le gres. C’est assez logique car
lI'adsorption est significative dans les micropores et présente (dans une moindre mesure) dans
les mésopores. C'est la surface spécifique des vides qui pilote les quantités adsorbées. Le gres
ne contient que des macropores donc de surface spécifique trop petite pour qu’on puisse y
déceler de I’adsorption. Le mortier contient des mésopores et a priori un peu de microporosité
dans les hydrates. Ceci explique qu’on peut y adsorber un peu de gaz. L'argilite est riche en
micropores et mésopores, donc a une capacité d'adsorption significative qui augmente avec la
pression d’injection. Nous confirmons aussi que le CO: a une capacité d'adsorption plus forte
que celle de l'azote. Par exemple, la quantité absolue d'adsorption du CO: dans I'échantillon
EST51446-1 est 0.124 mmol/g pour une pression de pore de 4MPa, alors que cette valeur est
0.029mmol/g pour l'azote pour la méme pression. Un phénomene identique est également
observé dans le charbon et le schiste® 1% Nous pouvons aussi observer que les isothermes
d'adsorption pour les deux échantillons suivent la tendance typique d'une isotherme
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d'adsorption de type Langmuir'® 1%, D'autres expériences devraient cependant étre menées

pour étudier plus en détail les parametres de Langmuir mais cela va au-dela de ce travail.
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Figure 3.13 - Les résultats des isothermes d'adsorption absolue d'azote et de CO:
3.3.3.3 Le gonflement

L'étude sur l'adsorption dans le mortier, le gres et l'argilite décrite auparavant, s’est
poursuivie par I'évaluation de la déformation induite par ce phénomene. La figure 3.14 donne
la variation de volume des trois matériaux suite a l'injection d'hélium, d'azote ou de COz. Nous
considérons la déformation de gonflement comme une valeur positive, ce qui est largement
accepté dans la littérature pour le gonflement induit par le gaz® '®. La figure 3.15 met en
évidence I'expansion croissante des trois matériaux avec la pression du gaz ce qui n’est rien
d’autre (usuellement) qu'un effet classique poromécanique. Si on prend comme base
I'expansion due a I'hélium en la supposant purement poromécanique, puisque sans
adsorption, on peut voir que le gres ne subit aucun gonflement parasite (ceci est parfaitement
conforme avec l'absence d’adsorption). Pour le mortier on a un gonflement réel dt a
’adsorption. Cet aspect est tres intéressant méme s’il dépasse le cadre de ce travail et il devrait
étre creusé pour la vapeur d’eau. En effet les cycles de sorption-désorption de vapeur d’eau
pour les matériaux cimentaires s’accompagnent de gonflement et de retrait, bien souvent
modélisés par la variation de la pression capillaire. Les mesures présentées ici, mémes
partielles, semblent indiquer que la désorption de vapeur peut participer significativement au
retrait de dessiccation. Pour l'argilite la déformation volumétrique causée par l'injection de
CO2 est beaucoup plus grande que la déformation volumétrique causée par l'injection de
l'azote elle méme légerement supérieure a celle de I'hélium. Tout ceci est conforme aux

résultats présentés auparavant.
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Figure 3.14 - La déformation volumétrique des trois matériaux induite par l'injection de gaz

La figure 3.15 présente les parties longitudinale et transversale du gonflement obtenues
suite a I'injection d’azote ou de COs. I est net que le gonflement induit par I'adsorption met
en lumiere les caractéristiques anisotropes. C’est aussi le cas pour l’expansion purement
poromécanique issue de l'injection d’hélium méme si au bilan elle débouche sur des
coefficients de Biot identiques pour les deux directions. Comme le montre la figure 3.15, la
déformation transversale causée par l'adsorption de CO: est deux fois plus grande que la
déformation longitudinale lorsque la pression du gaz est de 4MPa. Ces caractéristiques de
gonflement d'adsorption anisotrope peuvent résulter de la structure isotrope transversale de
l'argilite (car le plan de litage de 1'échantillon est parallele a la direction longitudinale). La

figure 3.15 montre également que la déformation induite par le CO: est supérieure a la
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déformation induite par l'azote dans les deux directions. Les différentes capacités de

d’adsorption de ces deux gaz en sont a priori la cause premiere.
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Figure 3.15 - La déformation de 1’adsorption-gonflement de 1'échantillon d'argilite de la cellule T1
EST51335 en fonction de la pression de gaz d'injection

3.3.3.4 Effets sur la perméabilité

Selon les mesures effectuées dans notre laboratoire, la perméabilité au gaz de ce type de
gres est beaucoup plus élevée que pour celle du mortier et de I'argilite. L’absence d’adsorption
pour cette roche ne nécessite pas d’approfondir plus loin pour cette roche. Nous n’avons donc
mesuré la perméabilité que pour le mortier et l'argilite. La figure 3.16 présente les résultats
obtenus sur deux carottes d’argilite et sur le mortier soumis a écoulement d’hélium, d'azote et
de CO2. On peut observer que la perméabilité au gaz du mortier est d'environ 10-7m?, tandis
que celle de I'argilite est d'environ 10®*m? -10°m?. De la figure 3.17 (a) et (b), nous pouvons
observer qu’aussi bien pour le mortier que pour l'argilite, K(hélium) est toujours la plus élevée
tandis que K(azote) et K(CO2) sont plus faibles et suivent les capacités d’adsorption. Plus cette
capacité est grande, plus la perméabilité est petite. On n’a pas en revanche de différences
considérables liées au fait que le CO2 s’adsorbe beaucoup plus et provoque plus de gonflement
que l'azote. L'espace -poreux est réduit par 'adsorption (comme le montre la figure 3.17) donc
la perméabilité décroit avec celle-ci®®*?7. Dans la diminution de perméabilité, présente pour les
trois gaz, avec l'augmentation de pression, il y a deux effets qui se cumulent/ l'effet
Klinkenberg (seul présent pour 1'hélium) et l'effet de l'adsorption et 'augmentation du
nombre de couches adsorbées. Il y a donc un couplage entre l'effet Klinkenberg et l'effet

d'adsorption*> 110,
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Figure 3.16 - La déformation volumétrique des trois matériaux induite par l'injection de gaz

Figure 3.17 - La diagramme schématique du gaz adsorbable transport dans les micropores ou

mesopores

La figure 3.16 montre que la perméabilité au gaz des deux matériaux diminue avec
l'augmentation de la pression du gaz, c'est un phénomene usuel qui s'appelle l'effet
Klinkenberg*!. Plus la taille des molécules ou des pores est faible (devant le libre parcours
moyen des molécules de gaz), plus le gaz glisse a la surface des pores, donc cet effet s’atténue
avec l'augmentation de la pression de gaz. Une relation linéaire entre la perméabilité
apparente et intrinseque a été proposée par Klinkenberg:

Kapp = Kine (1 + 2) (37)
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ou Kint est la perméabilité intrinseque, Pw est la pression moyenne du gaz, et S est le coefficient
de Klinkenberg dépendant du chemin libre moyen de la molécule, du rayon de la gorge des

pores et de la pression moyenne du gaz.

Afin d'étudier l'effet Klinkenberg induit par les trois gaz nous utilisons la relation (3.7).
Les résultats sont présentés figure 3.18, et les parametres d'ajustement se trouvent dans le
tableau 3.4. Nous remarquons que les résultats en perméabilité intrinseque donnent un nouvel
éclairage. Pour le mortier ’azote et le CO2 donnent finalement une perméabilité « intrinseque »
tres légerement plus faible qu’avec I'hélium. Le gonflement et 1’occupation des micropores par
le gaz ont peu d’effet sur la perméabilité intrinseque. Pour l'argilite on perd un ordre de
grandeur de perméabilité a chaque changement de gaz. En outre, nous pouvons également
remarquer que Kin(CO:) est extrémement faible, Kin(hélium) est relativement élevé, tandis que
Kint(azote) représente une valeur intermédiaire. Ceci est lié a I'effet d'adsorption, les molécules
de gaz adsorbables peuvent étre adsorbées et glisser sur la surface des pores, ces effets de
couplage ont réduit la capacité de transport de gaz. La relation de Klinkenberg parait pouvoir
étre utilisée pour traduire I'effet de la pression d’injection sur la perméabilité apparente mais
il est clair qu’elle reste insuffisante pour établir un modele de perméation impliquant le

phénomene d’adsorption.
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Figure 3.18 - Ajustement de la perméabilité initiale au gaz par 1'équation de Klinkenberg
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Tableau 3.4 - Parameétres d'ajustement des équations de Klinkenberg

Type d’échantillon Type du gaz b Kint (m?) R?
Hélium 1.99 1.09x107 0.998
Mortier Azote 1.40 7.47x10-18 0.980
CO: 0.85 7.69x10-18 0.911
Hélium 5.41 5.26x10-1° 1.000
L’argilite de cellule T1 EST51335 Azote 29.13 6.74x1020 1.000
CO: 172.31 6.49x102 0.995
Hélium 1.05 1.86x10-18 1.000
L’argilite de cellule T1 EST51446 Azote 1.53 1.28x10-1° 1.000
CO: 2.84 6.07x1020 0.998

3.3.3.5 Le coefficient de Biot

Les résultats des mesures sur les composantes du tenseur de Biot sont regroupés dans le
tableau 3.5. Les résultats sont également présentés dans la figure 3.19 (a), 3.19 (b) et 3.19 (c). Il
apparait que quel que soit le matériau on a toujours une anisotropie plus ou moins marquée.
On peut difficilement déceler pour le mortier et le gres un effet net qui serait di a ’adsorption,
surtout en I"absence d’une étude plus systématique qui n’est pas 'objectif de ce travail. Les
phénomenes sont tres différents pour l'argilite pour laquelle on a d’abord un effet
systématique du gaz injecté. Avec I'hélium on retrouve des composantes pratiquement égales
a 1. L’'emploi de l'azote dont on avait déja souligné les effets sur le gonflement et la
perméabilité aboutit systématiquement a des composantes apparentes (un peu) supérieures a
1 mais sans effet notable du confinement ou de la pression d’injection. L’utilisation du CO2
peut étre qualifié de spectaculaire, il est dii au « sur-gonflement » engendré par 1’adsorption.
Les effets d’anisotropie sont clairement mis en lumiere. L’augmentation du confinement
semble conduire a une limitation du gonflement donc a un coefficient de Biot apparent plus
faible tandis qu’a confinement fixé (ici 12MPa) 'augmentation de la pression de pore induit
un coefficient de Biot plus grand. Ceci signifierait que plus de gaz s’adsorbe dans ce cas et
conduit a plus de gonflement. De fait, ces composantes apparentes ne sont pas des propriétés
purement poroélastiques, car elles sont superposent deux phénomenes distincts: I'expansion
due a la pression de pore et le gonflement di a I'adsorption. De 1a, un nouveau modele
poromécanique qui prend en compte ces deux types de déformations devrait étre construit.
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Les résultats prouvent afin que les effets de gonflement induits par 1'adsorption ne doivent
pas étre ignorés dans le processus de transport (ou dans la réponse poromécanique) lorsque
des gaz adsorbables pénetrent dans de I'argilite ou d'autres roches argileuses. Il faut cependant
souligner que ces expérimentations sont indicatrices du comportement du matériau sec ce qui

est éloigné du cas in-situ.
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Figure 3.19 - Les composantes du tenseur de Biot de trois matériaux mesurés sur différents P. et Pi

pour différent type de gaz
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Table 3.5 - Les résultats des composantes de tenseur de Biot de trois matériaux

Type d’échantillon Type du gaz Pc (MPa) | Pi (MPa) Les comzosantes du tenseul;)de Biot
1 3
8 2 0.86 0.70
Hélium 12 2 0.79 0.77
12 4 0.60 0.78
8 2 0.92 0.86
Mortier Azote 12 2 0.81 0.82
12 4 0.67 0.86
8 2 0.83 0.97
COz 12 2 0.71 0.74
12 4 0.74 0.78
8 2 0.67 0.73
Hélium 12 2 0.78 0.83
12 4 0.77 0.82
8 2 0.72 0.64
Gres Azote 12 2 0.74 0.71
12 4 0.69 0.83
8 2 0.75 1.03
CO2 12 2 0.66 0.89
12 4 0.68 0.80
8 2 1.01 1.02
Hélium 12 2 0.98 1.00
12 4 0.93 0.95
8 2 1.18 1.32
Argilite Azote 12 2 1.26 1.32
12 4 1.20 1.28
8 2 4.62 5.59
CO2 12 2 3.46 443
12 4 3.90 4.82

3.4 Conclusion

L'objectif principal de ce chapitre était d’approfondir la compréhension sur les mesures
des composantes du tenseur de Biot qui dépassaient 'unité quand on utilise certains gaz
adsorbables. Ce phénomene est principalement visible sur le matériau sec ou peu saturé. Cela
a permis d’enrichir les expérimentations précédentes par de nouvelles plus axées sur
l'adsorption des gaz dans I'argilite. Une premiere série de tests comparatifs argon/hélium a

nettement montré que les composantes du tenseur de Biot (sur matériau sec) mesurées par
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l'argon sont supérieures a 1'unité quelles que soient les conditions: pression de confinement
différente et pression des pores. Ce phénomene est absent avec 1'hélium. Ces résultats,
conformes aux résultats du chapitre 2 ont renforcé I'hypothese d'un gonflement da a
I’adsorption. La deuxieme série de tests, plus complete, a été menée avec trois gaz (hélium,
argon et COz) et elle a impliqué des essais poromécaniques et des essais de perméabilité au
gaz. Les résultats sont probants : la perméabilité au CO: se révele beaucoup plus faible
(environ 102-10%'m?) que celle obtenue avec de I'hélium (environ 10'%-10“m?). La
perméabilité a I'argon est intermédiaire. Il s’ensuit que la capacité d'adsorption du gaz affecte
de maniere significative la perméabilité au gaz car le gonflement induit conduit a une
diminution de I'espace poreux. L’évaluation objective de la perméabilité au gaz de l'argilite
doit impérativement prendre en compte ce phénomene qui peut déboucher sur des biais

considérables quant a sa valeur.

L’adsorption/gonflement fait perdre a la perméabilité son caractere intrinseque avec ici 2
a 3 ordres de grandeur de différence selon les gaz. Il nous semble donc particulierement
important pour I'argilite de mener des essais de perméabilité avec des gaz identiques
a ceux qui seront produits lors du stockage. C’est en particulier le cas de 'hydrogene
pour lequel nous préconisons quelques comparaisons avec I’hélium pour vérifier si ce

gaz a ou non des capacités d’adsorption dans l'argilite.

Les essais poromécaniques complémentaires ont confirmé que les composantes du
tenseur de Biot mesurés a 1'hélium sont proches de 1. Les valeurs des mémes composantes
tournent autour de 1.2 lorsqu'elles sont mesurées a I'argon, gaz faiblement adsorbant. L’emploi
du CO2 débouche sur une forte (et nouvelle) anisotropie sur les deux composantes apparentes
du tenseur de Biot: b1 = 2.5 et bs = 4.8. Contrairement aux précédentes mesures avec des gaz
peu ou pas adsorbables, ces nouveaux résultats montrent le gonflement dii a 'adsorption a

une tendance a amplifier I’anisotropie naturelle du matériau.

La confrontation avec d’autres matériaux, a porosité moins fine, tels que le gres ou le
mortier, indique la encore la présence d'une légere adsorption. Les conséquences en sont

cependant bien moins aigiies que sur un matériau argileux.
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Chapitre 4 Etude expérimentale des propriétés de transfert
de gaz dans l'argilite au cours de phases de

séchage/imbibition

4.1 Introduction

Avec les propriétés poroélastiques de l'argilite partiellement saturée, il est important
d’étudier ses propriétés de transfert de gaz. De fait, il existe beaucoup d’études sur ce sujet,
dont un bon nombre réalisé par notre laboratoire. En revanche, il existe peu d’études sur ces
propriétés au cours de phases de séchage ou d'imbibition. Cet aspect est important car I’argilite
entourant les tunnels (EDZ zone) est soumise a ce processus. Ce chapitre présente des séries
d’essais sur la perméabilité au gaz et sur le volume de pore d’échantillons endommagés par
des cycles d’imbibition ou des cycles de séchage. La méthode expérimentale, développée dans
notre laboratoire, permet de mesurer la perméabilité au gaz et le volume de pores, sous un
certain confinement, de fagon simultanée. Dans ce chapitre, tout d’abord, la différence
saturation en eau de l'argilite est étudiée pour des échantillons soumis a une HR croissante
puis décroissante. Les effets de ces deux variations d'HR et celui du confinement sont discutés

plus en détail a la fin de ce chapitre.

4.2 Préparation des échantillons

Les échantillons utilisés dans cette étude ont été prélevés sur des carottes de 80 mm de
diametre et 300 mm de longueur elles-mémes extraites de prélevements horizontaux dans
I"URL. Les carottes sont fournies par 1’Andra sous formes de cellules T1 (cf. figure 4.1). Des
qu'elle est extraite, une cellule T1, est scellée dans un tube en plastique et confinée par un
mécanisme de tiges filetées et ressorts afin de conserver 1'échantillon au plus pres de son état
d'origine (état de contrainte et teneur en eau). Malgré ces précautions, des macro-fissures ont
souvent été observées a I'ouverture des cellules. Ces macro-fissures initiales peuvent étre dues
a la phase d'extraction in-situ ou aux perturbations inévitables en travail de laboratoire. Aussi,
afin d'éviter I'impact de ces macro-fissures et de réduire les temps d’essai, nous avons utilisé
des échantillons de petite taille, environs 20 mm de diametre et 24 mm a 30 mm de longueur.
Ces échantillons sont usinés (a sec) dans notre laboratoire par une carotteuse et une
trongonneuse a fil. Le tableau 4.1 ci-dessous donne un apercu des échantillons testés et la
nature des essais réalisés. On pourra y voir que l'ensemble des manipulations perturbe

notablement la saturation d’échantillons aussi petits.
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Figure 4.1 - Cellule T1 - EST56033

Tableau 4.1 - Résumé des essais effectués et référence des échantillons utilisés

Dimensions (mm) . L,
, ) . Saturation | Densité Phase de
Réf. de I’échantillon .. s ,
o initiale (%) | (g/cm?) imbibition/séchage
Diametre | Hauteur
EST51335-3 19.56 23.24 60.15 2.37
EST51335-5 19.52 29.79 73.29 2.35 Phase de séchage
EST51335-6 19.48 26.74 66.15 2.33
EST56033-4 19.62 24.52 66.96 2.37
Phase d’imbibition
EST56033-5 19.65 24.52 64.87 2.36

4.3 Méthodologie expérimentale
4.3.1 Protocole expérimental

Nous avons réalisé deux séries d’essais pour étudier les propriétés de transfert de gaz de
I’argilite au cours d"un cycle de séchage/imbibition. La premiére série concerne 1’évolution de
la perméabilité au gaz (Ks) et le volume de pore accessible au gaz (@ 44,) au cours d’une phase
de séchage. En parallele, la deuxieme série d’essais concerne I'évolution de Ky et @44, au cours
d’une phase d’imbibition. Les protocoles expérimentaux de ces deux phases sont repris dans
les figures 4.2 et 4.3. Pour observer un large intervalle de saturation, 6 paliers d’humidité
relative (0 %, 11 %, 59 %, 85 %, 92 % et 98 %) ont été utilisés. Pour la phase de séchage nous
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avons préféré commencer au palier HR = 92 % afin d’éviter une possible fissuration avec le
palier HR =98 %?. Les isothermes de sorption/désorption peuvent aussi étre obtenues par la
suite.

. 4

Figure 4.2 - Protocole expérimental de la phase de séchage des échantillons de la cellule T1 EST51335
utilisés dans ces essais

—

Figure 4.3 - Protocole expérimental de la phase d’imbibition des échantillons de la cellule T1
EST56033 utilisés dans ces essais
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4.3.2 Méthode pour déterminer la porosité a I'eau et la saturation des échantillons

La masse initiale de chaque échantillon mii a été la premiere quantité mesurée car cela
permet, au terme des cycles d’imbibition et/ou de séchage, le calcul de sa saturations initiale.
Pour piloter 'humidité relative on a placé les échantillons dans des cloches contenant
différentes solutions salines. La masse de chaque échantillon a été mesurée régulierement
jusqu’a sa stabilisation (Am/At < 0.01 g/j). Nous avons alors considéré que 1'échantillon avait
atteint une valeur d'équilibre en masse mur pour une HR donnée. Dans le cas de 1'état sec (HR
=0 %), mur = ms., de méme pour I'état saturé (HR =100 %), mur = msa. Par conséquent, on peut

calculer la porosité de I'échantillon par adsorption d’eau :

m -m
@ - sat sec 41
eau Peau* Vsec ( )

OU Peqy est la densité de I'eau, Vg, est le volume de I'échantillon a 1'état sec.

La saturation initiale (ou la saturation apres équilibre) de I'échantillon, S, est exprimée par :

Sr — Mini(MHR) — Msec x 100 % (4.2)

Msat — Msec
3.3 Méthode de mesure du volume de pore accessible au gaz

Cette méthode de mesure a été mise au point dans notre laboratoire il y a 6 ans. C’est un
outil efficace d'évaluation de I'évolution de la porosité d’un matériau sous une pression de
confinement proche de situations réelles telles que les réservoirs de gres « tight », le stockage
en grande profondeur de déchets nucléaires, etc. Les méthodes MIP" ou SBET"® ne sont pas
adaptées a ces situations car elles imposent d'utiliser le matériau réduit en petits blocs ou en
poudre. La porosité obtenue est celle de 1’état sec. La méthode, que nous proposons, donne le
volume poreux du matériau partiellement saturé et mis sous contrainte. En théorie cela devrait
déboucher sur une mesure plus précise de la porosité globale qu’avec une technique de
saturation a I'eau. Cette derniere nécessite de (re) saturer totalement le matériau et provoque
un gonflement dont il est difficile de repérer la fin. Yang et al'"" ont utilisé la méthode au gaz
pour mesurer la porosité résiduelle accessible (par le gaz) a différentes saturations. Ils ont
mesuré la porosité d’échantillons équilibrés a certains niveaux de HR en combinant les pores
occupés par l'eau et ceux occupés par le gaz. Seul le volume de pore, accessible au gaz a
différents niveaux de HR, a été mesuré dans cette étude afin de chercher une relation entre le

volume de pore accessible au gaz et la perméabilité au gaz.

La mesure du volume de pore est effectuée par un appareil congu et réalisé dans notre
laboratoire (cf. figure 4.4). L'appareil se compose principalement d'une cellule hydrostatique,
d'un systeme de confinement et d'un systéeme d'injection de gaz (fourni par un réservoir

tampon). L’hélium a été utilisé comme gaz d’injection pour tous les essais pour ne pas parasiter
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les mesures par des effets de 'adsorption. La pression du gaz est tres sensible a la température,

celle de la salle d’essai était régulée a environ 20 °C par climatisation.

v,Hp

Gas tank

Jacketed COx argillite
sample Ny

Buffer reservoir

e
=14}

Oil Pump

Figure 4.4 - Schéma de principe du dispositif d’essai de mesure du volume de pore
Meéthodologie de mesure

Un travail fin d’étalonnage est important. Il faut d’abord mesurer les volumes morts Viorts
du dispositif (tubes entre le tampon et la cellule, flasque de drainage...), pour cela on monte
un échantillon d’acier inoxydable de 20 mm de diametre et 40 mm de hauteur. On procede a

une série de mesures avec cet échantillon en employant un volume tampon (connu) Viamp.

Les mesures de pression sont effectuées avec des manometres de marque Keller et

mémorisées par le logiciel constructeur Control Center Series 30.

La vanne V: est fermée, la vanne Vi est ouverte, afin d'obtenir de la bouteille de gaz

comprimé une pression stabilisée Pini dans le réservoir tampon.

Les vannes Vs et Vi sont ouvertes afin d'équilibrer a la pression atmosphérique Po les

volumes morts du dispositif.

La vanne V1 est fermée, les vannes V2, V3 et Vi sont ouvertes, la pression Pini est appliquée
aux volumes morts jusqu'a sa stabilisation a une valeur P: (Durée moyenne : 30 minutes). La

loi des gaz parfaits nous permet alors de calculer Vinorts.

Cette mesure effectuée, on remplace 1'échantillon en acier inoxydable par 1'échantillon réel

dont on veut calculer le volume de pore accessible a I'hélium.

A nouveau on attend l'équilibre de pression (cela dépend de la teneur en eau de

I'échantillon) et on releve la valeur P-.
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En appliquant la loi des gaz parfaits a température constante nous obtenons :
P1+ VTamp =P~ ( VTﬂmp + Vmorts + Vpore) (43)
Ainsi, on peut déduire le volume de pore accessible a I'hélium de I'échantillon testé :

Vp = PlP;ZPZ * (VTump) - Vmorts (44:)

4.3.4 Méthode de mesure de la perméabilité au gaz

4.3.4.1 Mesure de la perméabilité au gaz

La méthode d'écoulement quasi-stationnaire, technique bien maitrisée dans notre
laboratoire, a été utilisée pour mesurer la perméabilité dans cette étude ; plus de détails sont
disponibles (cf. 3 ). Cette méthode utilise le méme dispositif que celui utilisé pour les essais
de mesure du volume de pore (cf. figure 4.5). Mais par rapport a celui-ci, (injection simultanée
de gaz sur les faces haute et basse de 1'échantillon), on n'injecte le gaz que sur une seule face
de I'échantillon. Pour exploiter la loi de Darcy, il faut connaitre le débit volumique de gaz Q
qui traverse I'échantillon. La perméabilité de l'argilite étant tres variable (10-°m?2 a 102! m?2)%,
diverses méthodes de mesure de Q sont employées. Pour les échantillons a HR < 85 %, la
perméabilité étant souvent supérieure a 10-"° m?, un débitmetre (cf. figure 4.5 (A)) est monté
en aval de I'échantillon pour mesurer directement Q. Pour les échantillons a HR > 85 %, la
perméabilité est souvent inférieure a 10"° m?, un capteur de pression (cf. figure 4.5 (B)) est

utilisé pour mesurer 'augmentation de pression en aval de 1’échantillon qui permet le calcul

de Q.

La perméabilité au gaz s'obtient par 1'expression bien connue® 12:

_HQ ., _2NPmoy
b0 =0 G0 (*9)
Ou A est la surface de l'échantillon (m?), u est la viscosité dynamique du gaz (pour
I'hélium, p = 1,95 X 10° Pa s a température ambiante), i est la hauteur de 1'échantillon (m),

K, s’exprime en m?2. Pmoy est la pression moyenne d’injection pendant un temps de mesure At.
4.3.4.2 Perméabilité effective et perméabilité relative

Lorsqu'un gaz est injecté dans un matériau partiellement saturé en eau, le gaz peut
seulement circuler a travers les pores connectés remplis d'air ; la perméabilité au gaz ainsi
mesurée est la perméabilité effective Kes(Sw). Quand le matériau est a I'état sec, il n'y a pas
d'eau libre dans les pores et le gaz peut passer au travers de tous les pores connectés ; la
perméabilité mesurée dans cette situation est la perméabilité seche Ks.. Afin d’éliminer les
effets des différences de saturation et d'évaluer son -effet sur la perméabilité, on utilise la

perméabilité relative au gaz, notée Kr;(Sw) donnée par :
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Kerr (Sw)
K(sec)

Krg (Sw) = (4.6)

Normalement, Ki;(Sw) varie entre 0 et 1 si le processus de saturation/désaturation ne crée pas

de fissures significatives dans le matériau.

Gas tank

Jacketed COx argillite
sample ~J

Oil Pump

Figure 4.5 - Schéma du dispositif des essais de perméabilité. (A) avec débitmeétre, (B) avec

capteur de pression)

4.4 Résultats
4.4.1 Propriétés de rétention d’eau

La figure 4.6 présente les variations de masse des échantillons EST51335 et EST56033
mesurées lors de phases de séchage/imbibition. Il faut un peu moins de 15 jours pour chaque
palier de HR pour obtenir 1'équilibre en masse des échantillons. En revanche, la cinétique
d’imbibition est beaucoup plus lente a haute HR et le devient encore plus pour HR = 100 %.
Contrairement a Sofia M’Jahad?* et Yang Song®, nous n'avons pas observé de macro-
fissuration lors de la phase finale de saturation a HR =100 % d'une durée totale supérieure a
150 jours. Cela est peut-étre dii au fait que les échantillons, gonflés en raison de I'adsorption

d'eau, contiennent peu d'oxydes tels que la pyrite, source de fissures.
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Figure 4.6 -Variation relative de masse des échantillons en phase de séchage/imbibition

La Figure 4.7 est similaire a une courbe de sorption-désorption. On ne peut réellement
I"appeler comme telle car elle regroupe des échantillons de provenances différentes. Elle donne
cependant d’intéressantes indications que 1’on retrouve sur des courbes « réelles ». En effet,
meéme si cela concerne des échantillons issus de différentes cellules T1, on peut remarquer un
phénomene classique : la saturation mesurée lors de la phase de séchage (désorption) est
supérieure a celle en phase d’imbibition (sorption). Ce résultat est aussi observé sur les
matériaux cimentaires mais il semble s’atténuer avec le temps i.e. I’échantillon en imbibition
« rattrape » tres lentement son retard. En comparant les courbes de saturation des échantillons
EST51335, on observe des différences marquées de saturation a haute HR mais elles sont tres
petites a faible HR. Par exemple, Sw(EST51335-5) > Sw (EST51335-6) > Sw (EST51335-3) pour
HR =85 % ou 92 %. Comme expliqué par Sofia M’Jahad?, les différences a haute HR trouvent
une origine dans la saturation initiale; la capacité de rétention d’eau de l'argilite diminue
lorsque que celle-ci est faible. On observe en revanche que les courbes de saturation des

échantillons EST56033 sont presque identiques, leurs saturations initiales sont tres proches.
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Figure 4.7 - Isotherme de sorption-désorption des échantillons

4.4.2 Evolution du volume de pores en phase de séchage / imbibition

Pour faciliter la lecture de la suite de ce travail nous proposons ici quelques définitions
utiles pour I’analyse des résultats.

Vg est le volume de pores accessibles au gaz pour une saturation donnée.
g est la porosité accessible au gaz, elle sera calculée par le rapport Vipg/Veen.

¢ est la porosité mesurée au gaz, c’est la valeur de ¢ug quand le matériau est sec. Comme il faut

confiner le matériau pour mesurer sa porosité au gaz, ¢ sera définie a 3MPa de pression de confinement.

On indicera parfois ces quantités quand elles seront mesurées sous des conditions particuliéres
comme ¢ug(HR, Pc), indiquant simplement que le volume poreux a été mesuré au gaz pour un échantillon
équilibré a HR% et soumis au confinement Pc. On pourra trouver la méme logique de notation pour
d’autres quantités.

g est une quantité relative définie par le ratio gug(HR, Pc)/ ¢ug(sec, P=3MPa) = ¢ug(HR, Pc)/ . On
voit bien l'intérét de cette quantité. Elle permet de donner la proportion de pores occupés par le gaz sous
un confinement donné et pour une humidité d’équilibre donnée. C’est en quelque sorte la saturation au
gaz qui est ici calculée. En conséquence la saturation en eau, mesurée avec une technique gaz sera Swg=1-
¢rag. On pourra aussi préciser les conditions en notant grg(HR, Pe).

4.4.2.1 Echantillons en phase de séchage

La figure 4.8 reprend les 3 échantillons en phase de séchage pour lesquels on a mesuré le

volume de pores accessibles selon les différents niveaux d’humidité d’équilibre. Ces résultats
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seront commentés plus en détail un peu plus loin mais on peut en extraire des tendances
classiques et/ou logiques. On peut souligner dans un premier temps la bonne homogénéité des
résultats qui indique que les différences de saturation initiale n‘ont pas impacté
significativement la porosité du matériau. On peut également souligner l'influence du
confinement et de I'humidité relative dont 'augmentation de I'un ou l'une induit une

diminution du volume poreux accessible.
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Figure 4.8 - Variation de ¢sg lors d'un cycle de confinement — influence de 1’humidité (phase de
séchage)

4.4.2.2 Phase d’imbibition

Les résultats pour les deux échantillons en phase d’imbibition sont donnés dans la figure
4.9. Ony trouve bien évidemment les mémes tendances que celles décrites précédemment. On
peut simplement noter, a 98% d’humidité d’équilibre, que les mesures de volume accessible
au gaz donnent un résultat parfois négatif. Il n'y a aucune signification physique a ce résultat
qui ne fait qu'indiquer qu’étant tres saturé le matériau n’offre plus d’espace poreux disponible
pour le gaz. De la la valeur (faiblement) négative peut contenir des imprécisions quant a
I’étalonnage de I'ensemble des réservoirs (malgré le soin pris pour le faire) et on se heurte ici

alalimite de la mesure quand Vjyor est tres petit. On ne représentera pas ces valeurs par la suite.
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Figure 4.9 - Variation de ¢u lors d’un cycle de confinement — Influence de I'humidité (Phase

d'imbibition)

4.4.2.3 Discussion

Pour analyser plus finement ces résultats on peut dans un premier temps les utiliser pour

comparer la porosité « classique » obtenue par pesée entre 1'état sec et saturé et celle déduite

des résultats précédents pour les échantillons secs a 3MPa de confinement. La figure 4.10 ci-

dessous permet cette comparaison.
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Figure 4.10 - Comparaison des porosités mesurées au gaz ou par pesée

L’examen de 4.10 montre que I'on a une bonne corrélation pour les échantillons en phase

de séchage (ronds rouges) et moins bonne pour les échantillons en imbibition. Dans I’ensemble
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la porosité au gaz est un peu plus élevée que par pesée. Ce résultat n’est pas étonnant car on
peut penser que le gonflement observé lors de la saturation en eau a une influence sur 'espace
poreux, que les molécules d’hélium peuvent atteindre des zones que 1'eau de peut emplir mais
que, surtout, la saturation sous 100% d’humidité n’est pas parfaite. On sait que dans ce cas il

reste du gaz piégé dans la phase liquide et que la saturation a 100% d’HR est tres difficile a
obtenir.

Il est ensuite intéressant de comparer les saturations obtenues par pesée Su et celles
obtenues au gaz 1-¢q. Ceci est présenté dans la figure 4.11. Les points cerclés de rouge sont
pour le matériau en imbibition. La corrélation entre les deux méthodes doit ici étre soulignée
car elle est obtenue malgré quelques écarts sur les porosités. Cela met bien en évidence la
qualité des mesures au gaz et la confiance que I’on peut avoir en elles. Le seul écart significatif
est de nouveau obtenu pour les échantillons en imbibition aux hauts niveaux de saturation. Il
s’explique assez logiquement par du gaz piégé dans le matériau qui mécaniquement va
minorer ¢ng donc augmenter la saturation au gaz Swg. Lors du séchage on a d’abord procédé a
une saturation sans partir de I'état sec mais de I’état initial apres carottage avant de le saturer

a 92% d’humidité, ceci doit induire une moindre quantité de zones de gaz piégeé.
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Figure 4.11 - Comparaison des saturations en eau mesurées par pesée et au gaz

Finalement I'examen de la variation de la saturation en gaz a différents niveaux de
confinement et d’humidité amene un éclairage supplémentaire et un élément d’analyse
complémentaire avec la perméabilité relative. Cette variation est respectivement décrite dans
les figures 4.12 (échantillon en séchage) et 4.13 (échantillon en imbibition). Pour les deux
familles d’échantillons, on a un effet couplé tres net confinement/humidité. Pour les
échantillons secs (ou tres peu saturés HR=11%) le confinement n’a quasiment pas d’effet sur
#ag. Au fur et a mesure de 'augmentation de saturation (ou d’humidité) la saturation au gaz

devient de plus en plus sensible au confinement. On pourra noter au passage pour confirmer
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les commentaires précédents sur la saturation que I"échantillon en imbibition, a haut niveau
de saturation, n’a quasiment plus d’espace disponible pour le gaz. La différence de
comportement peut avoir plusieurs origines : plus 1’échantillon est humide et plus il est
déformable ce qui réduit d’autant 'espace poreux accessible au gaz. A 1'état tres humide on
peut aussi suspecter une redistribution de saturation d’eau due au confinement. En effet la
compression d'un pore saturé entrainera une «expulsion » d’eau vers une zone non ou
partiellement saturée. Cela ne peut avoir qu'un effet de diminution de porosité accessible au
gaz et ce d’autant plus qu’elle est initialement faible (i.e. au confinement de 3MPa). On verra

plus loin que ces explications sont bien en accord avec la variation de perméabilité relative.
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Figure 4.12 - Variation de la saturation en gaz avec le confinement et I’humidité d’équilibre (chemin
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4.4.3 Variation de la perméabilité sous confinement lors phases de séchage/ et d’imbibition

Dans la méme logique que pour la porosité nous proposons de définir la perméabilité relative
Kig(Sw,Pe) par le rapport Keg(Sw,Pc)/Kg(sec, P=3MPa) au lieu de Ke(Sw,Pc)/Kg(sec,Pc). L'information
contenue est exactement la méme dans les deux cas mais avec notre définition I’élément de comparaison
est unique puisque c’est la perméabilité a 3MPa. Dans le deuxiéme cas il faut utiliser toute la courbe de
variation Kg(sec, Pc) pour exploiter Kis. On pourrait encore simplifier en utilisant la perméabilité séche
moyenne de tous les échantillons pour calculer Ki. Rappelons d’ailleurs que pour les calculs de

simulation c’est Koy qui est pertinent.
4.4.3.1 Echantillons en phase de séchage et d’imbibition

Comme précédemment nous présentons rapidement les tendances générales sur la
perméabilité effective puis une petite discussion suit en croisant les résultats avec ceux obtenus

sur la porosité.
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Figure 4.14 — Variation de la perméabilité effective sous confinement (phase de séchage)

Les figures 4.14 et 4.15 donnent les variations de perméabilité effectives pour les deux
familles d’échantillons. Avant d’entrer dans le détail on peut remarquer que ces variations
sont logiques et rentrent dans le cadre usuel de ce qui a déja été observé sur ce matériau. On a
une bonne homoggénéité initiale pour tous les échantillons avec des perméabilités seches qui

sont toutes comparables.
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Figure 4.15 — Variation de perméabilité effective sous différents confinements (phase d'imbibition)
4.4.3.2 Discussion

Comme pour la porosité nous allons reprendre les valeurs effectives pour les transformer

en valeurs relatives (telles que définies auparavant). On obtient alors les figures 4.16 et 4.17.
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Figure 4.16 - Perméabilités relatives sous confinement pour les échantillons en phase de séchage
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Figure 4.17 - Perméabilités relatives sous confinement pour les échantillons en phase d’imbibition

La premiere observation vient du matériau a 1'état sec ou quasi sec. Rappelons que pour
ceux-ci on avait une variation quasi inexistante de la saturation au gaz avec le confinement.
C’est loin d’étre le cas pour la perméabilité relative. Cela donne un éclairage nouveau car on
peut maintenant se convaincre que c’est bien de la fermeture de fissure qui se produit lors du
confinement dont 'effet est (sans doute) double. La réduction de la taille des pores au sens
poromécanique est trop faible pour changer notablement la perméabilité. En revanche la
fermeture de fissures a un effet immédiat. De plus elle se produit sans changer
significativement le volume poreux accessible, on peut donc imaginer si 'ensemble de la
porosité demeure accessible au gaz alors certains pores sont devenus « cul de sac » (donc sans
participation a I'écoulement) et que la tortuosité a augmenté. Avec 'augmentation de la
saturation on garde certainement ce phénomene qui doit cependant se superposer avec la
redistribution de saturation évoquée plus haut et l'écrasement de pores fins suite a

’assouplissement du matériau.

4.4.4 Relation entre la perméabilité relative au gaz et le volume relatif de pore

II était tentant d’essayer de trouver une relation fine entre la perméabilité relative au gaz
et la saturation au gaz (¢ag) car par ses vertus « dynamiques » celle-ci est suivie au cours du
confinement et donne une vision « en direct » de I’espace poreux disponible pour I’écoulement
gazeux. Deux analyses distinctes ont été faites. On a d’abord choisi de représenter les effets du
confinement sur I'ensemble des échantillons secs ou ceux saturés sous 92% d’HR. Cest la
figure 4.18 qui en illustre les résultats. Au premier abord il semble que la corrélation est
excellente. Il faut ensuite pondérer I'enthousiasme par le fait que pour chaque cas les domaines
de variation de ¢ sont contenus dans de tres petits intervalles. La corrélation obtenue est
donc tres partielle. Pour compléter on a donc choisi d’élargir a toutes les humidités mais sous
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les deux confinements extrémes 3MPa et 1l6MPa. On voit immédiatement que les résultats sont
beaucoup moins flatteurs. Si on prend une perméabilité relative de comprise entre 0.35 et 0.4
dans la figure 4.19 (a) on peut voir que cela donne une variation de ¢ globalement comprise
entre 0.2 et 0.8. C’est considérable et on ne peut plus des lors conclure a un lien direct (et précis)

entre ¢ et Krg, méme si on observe une corrélation globale (et logique).
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Figure 4.19 - K vs @,.,4, mesurées a différentes humidités relatives et différents confinements

4.6 Conclusion

L’objectif de cette partie du travail était de « revisiter » les techniques de mesure de la

porosité, de la saturation en eau par des techniques dites « gaz ». L'intérét de celles-ci est
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qu’elles permettent d’avoir une vision dynamique de I'espace poreux disponible pour le gaz,
pour différents états de saturation, selon la pression de confinement appliquée au matériau.
On peut donc en paralléle examiner la variation de cet espace poreux qui représenté en valeur
relative donne la quantité ¢.; qui n’est autre que la saturation au gaz. Il a été possible dans un
premier temps de comparer la porosité « gaz » avec celle issue classiquement d"une technique
de pesée. La corrélation entre les deux mesures est satisfaisante. Nous pensons que les écarts
(porosité au gaz plus élevée) viennent d'une saturation en eau incomplete des échantillons
qu’il est tres difficile d’atteindre a 100% d’humidité. La comparaison des saturations en eau Sw
a celle déduite des mesures gaz Sw; montre une tres bonne corrélation, ceci conforte la bonne
qualité et 'efficacité de la mesure au gaz. Les points de discordance concernent les échantillons
en imbibition aux hauts niveaux d’humidité. Ils s’expliquent aisément par 1'existence de gaz
piégé dans la phase liquide. L’examen en parallele des variations de saturation en gaz () et
de la perméabilité relative avec le confinement et ’humidité relative d’équilibre est instructif
car il dégage deux extrémes dans le comportement du matériau. Le cas sec (ou quasi sec) pour
lequel le confinement ne fait pas varier (ou de maniere négligeable) ¢.s tandis qu’en parallele
la perméabilité relative montre une forte sensibilité a celui-ci. L’explication peut étre trouvée
dans le fait que le confinement ferme des fissures de volume négligeable devant la porosité
mais qu’il ne fait pas varier significativement le volume poreux. En revanche la fermeture de
fissures a un impact bien connu sur la perméabilité. Dans le cas tres saturé les deux quantités
¢ng et la perméabilité relative deviennent toutes deux de plus en plus sensibles au confinement.
L’explication logique serait que 1'on garde l'effet fermeture de fissures mais qu’a celui-ci
s’ajoutent une plus grande déformabilité du matériau et une redistribution de la saturation.
La plus grande déformabilité a été retrouvée lors des essais poromécaniques. La redistribution
de la saturation vient de la compression d'un espace saturé qui devra expulser de I'eau vers
d’autres zones vides ou partiellement saturées, engendrant mécaniquement une réduction de

la taille du chemin de passage du gaz.

Méme si on a trouvé une corrélation globale (somme toute assez logique) entre la variation
de ¢ et celle de la perméabilité relative. Il n’y a en revanche aucune relation précise entre ces
deux quantités. Cet aspect ne doit pas surprendre car on ne peut attendre d'une propriété
globale (la porosité) qu’elle soit capable de traduire la complexité d’un espace poreux qui

pilote I'écoulement.

88



Chapitre 5 Mesures de la perméabilité a I’eau et du

coefficient de Biot de I’argilite

5.1 Introduction

L’étude expérimentale du coefficient de Biot de I'argilite dans 1'état partiellement saturé
ou sec a été menée par injection du gaz pour contrdler la pression de pore. Nous avons montré
avec cette technique l'existence de phénomenes d’adsorption pour le matériau sec et un
coefficient de Biot tres proche de 1 quand il est mesuré avec un gaz non adsorbable (hélium)
et quelle que soit son état de saturation. Il reste cependant nécessaire de comparer ces résultats
par des mesures menées avec de 1'eau et donc en conditions completement saturées. C’est
pourquoi nous couplons cette étude avec les tests de perméabilité a 'eau qui nécessitent aussi
la pleine saturation en eau. Mis a part le fait que cette perméabilité est une donnée de base sur
les propriétés de I'argilite, il y a aussi le besoin de comparer plus systématiquement les valeurs
de laboratoire a celles mesurées in-situ, différant de celles-ci par un ordre de grandeur
(inférieur) et de comprendre I'origine de cette différence. C’est un probleme clef pour évaluer
et prévoir la vitesse de dissipation des pressions de pores lors d'un chauffage de l'argilite
résultant de l'activité thermique des déchets HAVL. La perméabilité a I'eau doit aussi étre
analysée pour évaluer les propriétés de transport de I'eau dans la roche hote saine comme dans
celle qui se situe dans la zone EDZ. Cette partie présente donc le travail que nous avons
effectué pour mesurer la perméabilité a I'eau et le coefficient de Biot de 'argilite saturée par
injection d’eau. Elle se divise en deux parties. La premiere étudie la perméabilité a I'eau pure
et al’eau de site sur des échantillons de différentes dimensions et différentes cellules T1. Nous
avons également analysé les effets du confinement et de la pression d’eau sur la perméabilité.
La seconde porte sur 1'étude du coefficient de Biot de l’argilite saturée en faisant varier le

confinement et la pression d’eau.

5.2 Préparation des échantillons

La perméabilité a 'eau de l'argilite est tres faible et cela handicape considérablement
toutes les études menées avec ce fluide pour plusieurs raisons : il est extrémement difficile
d’obtenir et de vérifier la saturation complete et les mouvements d’eau sont tres lents, de la le
controle d'une pression de pore homogene et maitrisée est souvent plus un espoir qu'une
réalité. L'injection d’eau s’accompagne de gonflement qui ralentit encore les échanges. A
I’échelle du laboratoire le choix d’échantillons de faible dimension s’impose si on veut espérer
faire quelques essais dans un temps acceptable. La dimension des échantillons utilisés pour
I'essai perméabilité est de 20 mm de diametre et de 10 mm de hauteur. En prenant en
considération la taille des jauges, utiles pour l'essai simultané de perméabilité et

poromécanique, la dimension des échantillons sélectionnés sera de 20mm de diametre et de
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Tableau 5.1 - Principales caractéristiques et conditions expérimentales des échantillons

Conditions saturées

, Dimensions (mm) | contenu , | L'écoulement | Pompe
Réf. de . . Temps saturé : L .
V'échantillon initial de Eau utilisée (Jour) de l'eau? d'alimentation en
L l'eau (%) Confinement | Pression de (Oui/Non) eau
D H
1ametre auteur (MPa) I'eau (MPa)

EST51446-33 19.35 40.85 N/A 6 2 Eau pure 40 Yes Gilison
EST51446-34 19.53 41.17 4.56 6 2 Eau pure 36 Yes Gilison
EST49114-5 37.63 44.40 N/A 6 2 Eau de site N/A No ISCO
EST49114-6 36.99 43.44 N/A 6 2 Eau de site N/A No ISCO
EST53642-22 19.37 10.12 5.09 12 4 Eau pure 10 Yes Gilison
EST53642-24 19.59 10.48 4.11 12 4 Eau de site 14 Yes ISCO
EST56033-9 19.55 9.79 6.05 6 2 Eau de site 18 Yes ISCO
EST56033-18 19.54 24.63 5.70 6 2 Eau de site 37 Yes ISCO

90




40mm (ou 25mm) de hauteur. Le tableau 5.1 fournit plus de précision et d’informations sur les

échantillons.

5.3 Méthodologie expérimentale

La méthode classique d’imbibition sous HR tres élevée (100%) est tres délicate a employer
car on ne sait jamais vraiment quand le processus d’imbibition-gonflement doit étre stoppé
pour obtenir un échantillon a saturation totale et sans (trop) de fissures. En conséquence, pour
pouvoir mesurer la perméabilité a I'eau du matériau, il est préférable d’assurer la saturation
par injection en cellule. Le confinement de 1'échantillon permet aussi de pondérer la création
et 'extension de fissures (c’est notre hypothese). Le dispositif d'essai est tres simple et il est
représenté figure 5.1. La pression de I'eau injectée est fournie par une pompe Gilson (cf. figure
5.2 (a)) pour les premiers échantillons testés, puis par une pompe seringue ISCO (cf. figure 5.2
(b)) pour les échantillons suivants. Ce second type de pompe permet d’offrir une pression de
pore (d’injection) plus stable, avec I’enregistrement en continu du volume injecté de résolution
meilleure que le nano-litre (avec LabView). L'eau est injectée a partir du bas de la cellule. On
admet que la saturation est obtenue quand l'eau sort du drainage supérieur. Ceci marque le
«top » a partir duquel nous pouvons démarrer 'essai de perméabilité a I'eau. Le logiciel
LabView couplé avec le systeme d’injection en continu et de donner alors une estimation de la
perméabilité et de son évolution au cours du test. Comme pour les essais de perméabilité au
gaz, les essais de perméabilité a l'eau sont effectués dans une piece dont la température est
maintenue a 20°C environ. Ce point est crucial car dans ce type de mesure la (variation de)
température, méme faible, est particulierement néfaste. Elle joue sur la dilatation des pieces
métalliques, de I'eau et de I'échantillon mais dans une moindre mesure. Quelques fractions de
degré vont entrainer des changements de confinement, de pression d’eau qui peuvent

facilement fausser les résultats quand on les analyse sur des volumes nanométriques.

Detect water flow
s

COx argillite sample

]

Water pump (Gilison or ISCO)

Oil pump

Figure 5.1 - Schéma du dispositif permettant de saturer 1'échantillon et de mener 1’essai de
perméabilité a 1'eau
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(a) Pompe Gilson (b) Pompe ISCO

Figure 5.2 - L'image des deux pompes utilisées pour I'essai

Les conditions de contraintes in-situ sont souvent estimées par: une contrainte totale
verticale oo= 12.7MPa, une contrainte horizontale majeure on= 12.7-14MPa, une contrainte
horizontale mineure or=12.4MPa, et une pression de pore u =4.9MPa'®. Ces valeurs entrainent
que la contrainte effective de Terzaghi est d’environ 8MPa dans le site. Afin de réduire
l'influence d'une perturbation supplémentaire, nous avons choisi d’appliquer (en entrée
d’échantillon) la méme contrainte effective de Terzaghi et/ou sa moitié, c'est-a-dire Pc= 6MPa,
Pi =2MPa et P.=12MPa, P=4MPa, lors de la saturation de 1'échantillon (cf. tableau 5.1). L'eau
pure et I'eau de site sont utilisées dans les essais pour voir si cela entraine des effets sur la
durée de saturation et la mesure de perméabilité. Nous verrons, un peu plus loin dans les
résultats et perspectives, qu’en réalité la contrainte effective de Terzaghi n’est pas homogene

dans le matériau et nous proposerons des essais futurs visant a minimiser cet aspect.

Dans le cas homogene, la perméabilité a 1'eau est calculée par la loi de Darcy comme suit:

= _%w 1
K=—==x Grad(P) (5.1)

ou Q est le débit d'eau, pw est la viscosité de I'eau, A est la coupe transversale de 1'échantillon

et Grad(P) est le gradient de pression ((Pi-Po)/L). L est la longueur de I"échantillon.

5.4 Résultats et discussion
5.4.1 Perméabilité a ’eau pendant et apres la saturation

On peut enregistrer les volumes injectés dés la phase de saturation et traduire cette mesure
en perméabilité a I’eau. Cela est indicatif mais a I'intérét d’étre rapide et d’indiquer la stabilité
de I'écoulement. La figure 5.3 précise les évolutions de la perméabilité a 'eau pendant et apres
le processus de saturation. Nous observons d’abord que la perméabilité de tous les

échantillons diminue lors de la saturation et a tendance a se stabiliser lorsque I'échantillon est

92



saturé. Au début de la saturation, la perméabilité a 1’eau est environ 10-'®*m?, ce processus est
d{t a une superposition de volumes injectés dus a la perméation et a I'imbibition. Elle diminue
ensuite au fil des jours légerement avec I'augmentation du degré de saturation. Le tableau 5.1
précise le temps nécessaire a ce processus et la présence ou non d’eau expulsée en haut de la
cellule. Nous avons pu observer cet écoulement pour les échantillons de la cellule T1 EST51446,
EST53642, EST56033.

e Pour les échantillons EST51446-33 et EST51446-34, nous observons que l'eau sort
respectivement au 40°¢ jour et au 36°™¢jour.

e Pour les échantillons EST53642-22 et EST53642-24, 1'écoulement de I'eau se produit
respectivement au 10°™ jour et au 14*m¢ jour.

e Pour les échantillons de la cellule T1 EST56033, nous observons, également, un

écoulement d’eau au 18 jour et au 37¢™¢jour.

La figure 5.4 donne quelques photos de 1'écoulement quand il est détecté. Cependant, la
figure 5.3 (b) et tableau 5.1 indiquent que parfois nous n’observons pas de présence d’eau dans
le tube haut pour ces deux échantillons qui sont de dimensions importantes et ceci méme apres
une longue durée, 108j pour I'échantillon EST49114-5 et 48j pour I'échantillon EST49114-6. Cela
signifie que ces deux échantillons ne sont pas encore entierement saturés. Logiquement les
échantillons de petite dimension peuvent étre saturés en un temps relativement court, alors
qu'il s’avere difficile de saturer un échantillon de grande dimension. Les résultats des
échantillons EST56033-9 et EST56033-18 possédant une hauteur différente, ont également
conduit a cette conclusion. Tous les résultats provenant de ces échantillons nous indiquent que
l'argilite est un matériau d’une faible perméabilité a I'eau, et que le processus de saturation est
tres lent. C'est ce qui rend aussi délicat (voire problématique) la réalisation d’essais
poromécaniques al’eau de ce matériau. Ces propriétés confirment que les formations d’argilite

possedent une bonne capacité d'étanchéité pour le dépot de déchets HA-MAVL.

L’analyse de la figure 5.3 (a) et du tableau 5.1, nous montre que I'état initial de I'échantillon
a des effets sur le temps de saturation et qu'un séchage initial permet de réduire la durée du
processus de saturation. Les microfissures causées par le retrait du processus de
déshydratation pourraient étre une explication en rendant plus facile le transport d'eau a
travers l'échantillon. Ceci est cependant contradictoire avec les essais de sealing menés par
ailleurs au laboratoire. Nous pouvons également observer que le temps de saturation et la
perméabilité a I’eau finale dépendent de I’état initial des échantillons qui a donc une incidence
significative sur la perméabilité a 1'eau. Enfin, en comparant la perméabilité a I'eau des
échantillons de la cellule T1 EST53642 (cf. figure 5.3 et tableau 5.1), nous pouvons voir que
I'influence de l'eau injectée n’a pas une incidence considérable. La perméabilité a l'eau
mesurée par l'eau pure est d'environ 102 a 102" m?, alors qu'elle est d'environ 102'm?, mesurée

par l'eau de site.
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Figure 5.3 - Perméabilité a I’eau des échantillons de différentes cellules T1 mesurée pendant et
apres la saturation
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Water flow out

(a) L’échantillon EST51446-33 (b) L’échantillon EST53642-24  (c) L’échantillon EST56033-9
Figure 5.4 - Détection de I'écoulement de I'eau du tube haut

5.4.2 Effets du confinement et de la pression d’injection sur la perméabilité a ’eau

De nombreux résultats obtenu en laboratoire ne semblent pas cohérents avec ceux évalués
in-situ. Il semble alors utile de mener quelques investigations sur certains parametres qui
pourraient faire varier notablement la perméabilité a 'eau. Nous avons donc mené quelques
investigations initiales sur l'effet du confinement et de la pression d’injection. Apres la
premiere phase de saturation et d’essais nous avons poursuivi les tests sur les échantillons
EST53642-24 et EST56033-9.

La figure 5.5 donne la perméabilité a l'eau Ko des deux échantillons mesurés sous
différents confinements P. et diverses pressions d'eau injectée Piw. Nous voyons que la
perméabilité sous différents Pc et Piw varie entre 10-°-102'm?2. Les résultats sont conformes a
ceux obtenus par Bemer et al®®, Sophia M’Jahad?* et Yang Song?. Pour les deux échantillons,
nous notons que la perméabilité croit avec I'augmentation de Piv sous le méme confinement.
Par exemple, pour I'échantillon EST53642-24 a P=12MPa, Ku est augmenté de plus d'un ordre
de grandeur pour un accroissement P de 1MPa a 8MPa. Cette augmentation est tres
significative puis diminue graduellement pour sembler se stabiliser a haute pression
d’injection. A ce stade on peut se poser des questions sur I’origine de cette augmentation : est-
ce un effet de la diminution de la contrainte effective de confinement? Est-ce un effet de
I'intensité de la pression d’injection moyenne ou un effet du gradient de pression ? Pour
répondre a la premiere question il semble que l'effet de la contrainte effective de confinement
joue un role car la perméabilité a I'eau diminue avec I'augmentation de Pc quand la pression
d’injection est gardée constante. Par exemple, pour l'échantillon EST53642-24 a P«=4MPa, Kw
diminue de 1.05 x 10®m? a 6.9 x 10#'m? quand P. augmente de 8MPa a 20MPa. Il semble
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cependant que l'influence de la pression d’injection soit plus grande et que la perméabilité a
l'eau de l'argilite est plus sensible a la pression d’injection qu’a la pression de confinement.
Cela semble ne pas étre en accord avec ce que 1'on observe usuellement, en particulier avec

lI'injection de gaz. Une analyse plus approfondie de ce phénomene est donnée dans la section
suivante.

107 107 I
O Pc=8MPa
= O Pc=12MPa
O Pc=8MPa X Pc=16MPa
O PCilZMPa A Pc=20MPa
X Pc=15MPa | : : : : : 0
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o
)
T« < (0} X
3 o 3 n X
2 0 X 2 A
z 2 3 X
$ 10? HE.AY - §10® O 1 :
£ o) £
g A s ‘
g & |
1] ©
E 0 E
o :
A X
O
10% I | | | 102 | | | |
0 2 4 6 8 10 0 2 4 6 8 10
Injected water pressure (MPa) Injected water pressure (MPa)
(a) EST53642-24 (b) EST56033-9

Figure 5.5 - Variation de la perméabilité a I'eau avec la pression de I'eau injectée sous différentes
pressions de confinement

5.4.3 Variation de la perméabilité a I'eau a méme niveau de contrainte effective de Terzaghi

La perméabilité a I’eau est donc conditionnée par le confinement et la pression de pore (et
peut étre le gradient de pression), elle est souvent écrite sous la forme d"une fonction K=f(Pc-
nPp), en considérant que K suit une loi de contrainte « effective », ou n« est le coefficient de
contrainte effectif!. Usuellement, pour un matériau constitué d'un composé unique, par
exemple de l'argile ou du quartz, nx varie de 0 a 1'®. Ici, afin d’approfondir I'étude des effets
de Piw et Pc sur la perméabilité a 1'eau, nous supposons en premiere approche que nx vaut 1 et
nous utilisons la contrainte effective de Terzaghi pour exprimer ces influences de couplage. La
figure 5.6 montre la perméabilité a I'eau des deux échantillons mesurés sous différents Pc et Piw
mais tout en gardant la « méme » contrainte effective de Terzaghi. C’est en fait une pseudo
contrainte effective car elle varie dans I"échantillon de (P-Pi) en entrée a P en sortie. Nous
avons donc considéré que la contrainte était celle en entrée car cela ne contredit pas les
conclusions tirées de ces essais (voire les renforce). Ces essais préliminaires confirment que
l'influence de Pivw sur Kw est plus importante que 1'influence de P. sur Kw. Cela signifie que
'évolution de la perméabilité a 1'eau ne suit pas la fonction k=f(Pc-Py), elle indiquerait que 7«

dépasse 1'unité pour l'argilite. Cette méme constatation est valable pour :
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e des gres riches en argiles par Wardy et al''%, Javad et al''®

e du calcaire par Ghabezloo et al'*®

Il faut néanmoins constater que ce coefficient nx n’a selon nous rien a voir avec le
coefficient de Biot au sens ou celui-ci débouche sur une contrainte effective qui permet de
calculer les déformations élastiques du milieu. Ici i« est plus a prendre comme un « coefficient
d’influence » de la pression de pore, auquel on pourrait sans doute ajouter si on veut garder
le méme esprit de modélisation, un coefficient d’influence de la contrainte moyenne (ou du
confinement dans notre cas). Dans certains cas, 1'utilisation du terme « coefficient de Biot »
pour nk est sans doute inapproprié. Il faut maintenant, et c’est une perspective intéressante,
identifier si ce phénomene est un effet gradient de pression (qui mettrait en défaut
I'application de la loi de Darcy) ou un effet de pression moyenne (voire une combinaison des
deux). Pour vérifier le premier cas, il semblerait donc judicieux, méme si cela impose des
moyens expérimentaux plus conséquents, de mener des essais a pression de pores variable
tout en maintenant le gradient de pression constant. Cela fait partie de nos objectifs. De 1a, on
peut espérer établir un modele permettant de décrire les effets de ces parametres sur la
perméabilité a I'eau de l'argilite et de construire une relation en contrainte effective, au sens de

la perméabilité a I'eau de l'argilite.
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Figure 5.6 - Evolution de la perméabilité a I'eau avec le stress efficace de Terzaghi
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Figure 5.7 - Perméabilité a 1’eau en fonction de la contrainte moyenne de Terzaghi

A titre d’exemple nous avons finalement représenté la perméabilité a 1’eau en fonction de
la contrainte moyenne de Terzaghi. En supposant un gradient de pression linéaire dans
I’échantillon nous admettons que celle-ci vaut P-Pi/2. Avec cette représentation on voit bien
I'effet amplificateur de la pression de pore sur la perméabilité. En particulier on remarque
dans la figure 5.7(b) qu’a plus ou moins 12MPa de pression effective le changement du

gradient de pression peut faire varier par un facteur de 3.

5.4.4 Tentatives de mesure du coefficient de Biot « a I’eau »

Nous appelons cette derniere partie « tentatives » car elle a été jalonnée de problemes
successifs. Le premier probleme qui s’est posé pour mesurer le coefficient de Biot de 'argilite
saturée est purement matériel. Pour obtenir une mesure fine de la déformation et avoir un
outil de comparaison avec les mesures au gaz, il nous a paru nécessaire de poursuivre avec
des jauges. Pour conserver un temps d’essais raisonnable, les jauges ont été placées sur des
petits échantillons ayant des dimensions de 20mm de diameétre et 40mm ou 25mm de hauteur,
issus des cellules EST51446-33, EST51446-34, EST56033-18. Malgré une préparation de surface
a partir d’'une résine spéciale, 'ensemble résine et jauges semble se dégrader pendant le
processus de saturation et les jauges se décollent fréquemment de 1'échantillon. II se pose de
plus, comme nous l'avons déja indiqué, le probleme d’une saturation avérée du matériau.
Nous n’avons donc obtenu que quelques résultats (2 a 3) pour plusieurs conditions de
chargement. N’apparaissent donc dans la figure 5.8 que les résultats significatifs. On peut voir,
bien que les résultats soient un peu dispersés car variant de 0.94 a 1.24, que le coefficient de
Biot est proche de 1. Ils sont finalement en accord avec les résultats obtenus par Belmokhatre!,

qui a évalué des valeurs de 0.85 a 0.98 et ils ne contredisent pas ceux que nous avons obtenus
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avec I'hélium. Il est donc nécessaire de multiplier les essais malgré la difficulté qu’ils

présentent, c’est aussi un de nos objectifs.

L4 e SIS S S PSpes

B 1st measurement
7z 2nd measurement

1,2 e

0,8

0,6

Biot's tensor component

0,4

0,2

Pc=6MPa, Pi=2MPa Pc=8MPa, Pi=2MPa Pc=12MPa, P=4MPa

Loading condition
Figure 5.8 - Les résultats du Biot’s coefficient de 1’échantillon EST51446-34 mesuré par 1'eau

5.5 Conclusion

L’argilite présentant de fortes propriétés de gonflement, il s’avere difficile de la saturer de
maniere homogene par humidité relative, nous avons donc utilisé une méthode par injection
d'eau dans cette étude. Du fait de la faible perméabilité du matériau, il a été choisi d'utiliser
un échantillon de petite dimension et une métrologie (pompe seringue) de haute précision
pour mesurer les volumes d’eau injectés. Les résultats montrent que la perméabilité mesurée
avec de l'eau pure est d’environ 10 a 10?' m?, elle semble un peu plus faible -10-*' m?2-
lorsqu’elle est mesurée avec de «I'eau de site » reconstituée. Cette faible différence n’est pas
trés significative et il reste que ces résultats restent éloignés des mesures sur site. Certains
parametres qui influencent généralement I'écoulement ont été modifiés et les résultats
montrent que la perméabilité a 'eau est plus sensible a la pression d’injection d’eau qu’au
confinement effectif de Terzaghi. Nous en déduisons que le coefficient de contrainte effective,
au sens de la perméabilité est supérieur a 1 mais il reste de nombreux essais a effectuer. Ils font

partie de nos perspectives proches.

Quelques résultats ont pu étre obtenus sur le coefficient de Biot par l'injection d’eau, mais
en nombre tres limité, car les tests poromécaniques a 1'eau sont particulierement délicats a
mettre en ceuvre (stabilité de la métrologie, temps de saturation considérable et incertitudes

sur son homogénéité). Les tests « réussis » semblent néanmoins confirmer une valeur du
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coefficient de Biot proche de 1 comme pour les essais a I'hélium. Des essais supplémentaires
doivent cependant étre mis en ceuvre pour renforcer cette constatation car nous estimons que

ces résultats sont d’une fiabilité faible.
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Chapitre 6 Etude préliminaire des effets thermiques sur les

propriétés poromécaniques et de transport de I’argilite

6.1 Introduction

Autour du stockage de déchets HAVL, la roche dans cette zone, mais aussi au-dela, subira
inévitablement un chauffage dt au dégagement de chaleur des déchets. Cet effet thermique
va provoquer une dilatation du matériau. Cependant, en raison de I'hétérogénéité de leur
composition minéralogique et multiphasique (solide, eau, gaz, etc.), les capacités de dilatation
de ces constituants sont tres différentes. Donc, quand le matériau est chauffé, sa tres faible
perméabilité engendre une mise en pression de I'eau qui se dilate beaucoup plus que les
constituants solides. Cette déformation induite par les différences de capacités de dilatation
joue un effet sur les comportements du matériau (mécanique, transport, etc.). D’autre part, il
n'y pas beaucoup d’études sur la réponse de l'argilite aux effets de couplage thermique,
hydraulique et mécanique (THM coupling). Par conséquent, afin d'en permettre une meilleure
compréhension, il est nécessaire d’étudier les effets thermiques sur les propriétés de transport

et les comportements (poro)mécaniques de I'argilite.

Dans ce chapitre, nous présentons les résultats d'une étude expérimentale du
comportement thermo-hydro-mécanique de l'argilite, en particulier les propriétés poro-
élastiques et la perméabilité au gaz. Dans cette étude, on a utilis€¢ un nouveau dispositif
d’essais sous température controlant automatiquement, a un niveau stable, le confinement afin
de compenser son augmentation due au chauffage. Tout d’abord, un essai de chauffage non
drainé est effectué sur un échantillon saturé afin d'étudier son influence sur la pression de pore.
Ensuite, une autre série d’essais est réalisée sur des échantillons a différentes HR pour en
mesurer la perméabilité au gaz sous différentes températures et confinements afin d'évaluer
les couplage THM et les propriétés de transfert du gaz dans ce matériau. En outre, ayant
mesuré le coefficient de Biot a différentes HR, confinements et pressions d’injection
(cf. chapitre 2), ce chapitre en aborde 1'étude sous conditions thermiques variables. Il faut
souligner ici que cette étude constitue juste une étude initiale car les couplages « dangereux »
pour le matériau résident dans les contrastes de dilatation entre l'eau et la roche. Les
surpressions qui en découlent peuvent amener une fracturation de celle-ci. On voit bien le lien
entre tous les phénomenes : dilatation thermique (éventuellement liée a une modification des
propriétés de la roche), surpression de 1'eau, dissipation continue (mais avec quelle cinétique ?)
selon sa perméabilité a I'eau et effet de contraintes internes relatif au coefficient de Biot. Tout

ceci nécessite une étude une plus approfondie qui doit a terme étre conduite.
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6.2 Essai de chauffage non drainé — EST51446-34
6.2.1 Dispositif expérimental

Cet essai a été mené sur "échantillon EST51446-34, resaturé en eau de site (les détails du
processus sont décrits dans le dernier chapitre). Apres des essais de perméabilité a I'eau a
température ambiante, la cellule est placée dans une étuve a température régulée de 20 °C a
100 °C. Le chauffage de la cellule entraine une augmentation de la température du systeme
mais aussi de la pression de I'huile de confinement qui entrainera, elle-méme, une pression
supplémentaire sur 1'échantillon, susceptible d'affecter les résultats de I'essai. Nous avons
congu, afin de pallier ce probleme, un systeme automatique de régulation de cette pression de
confinement. Celui-ci est constitué d'une pompe Gilson (Pression régulée) et d'un robinet a
débit-contrdlé (cf. figure 6.1). Pendant le chauffage de I'étuve, le robinet a débit-controlé est
réglé a une valeur permettant par une "fuite" continue de 1'huile afin de maintenir un équilibre
dynamique du confinement. De plus, un capteur de température est utilisé pour surveiller et
acquérir la température de 1'échantillon. Une deuxiéme pompe Gilson applique la pression
d'injection dans le réseau poreux tandis qu'un manometre, relié a un PC, enregistre la pression

de pore.

Temperature control oven

Flow-controlled valve
XL

» 3
FAY

Temperature capture

l ]

L

Confinement cppture

|
|
|
|
! Data collected

Qil bottle

S

0Oil pump

‘Water pump

Figure 6.1 - Schéma de principe du dispositif d’essai de chauffage non drainé

6.2.2 Méthodologie expérimentale

Afin d'étudier la variation de pression de pore provoquée par le chauffage de l'argilite, un
test a été réalisé en effectuant un essai non drainé de suivi de la pression de pore pendant le

processus de chauffage. La procédure est la suivante :
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(1) Apres la fin d'un essai de perméabilité a 'eau, la cellule est placée en étuve. Une
variation de confinement de 6MPa a 12MPa est appliquée (confinement proche du cas in-situ),
tandis que la pression de pore est maintenue a 0MPa. Les déformations de I"échantillon sont

enregistrées en continu par des jauges de déformation.

(2) Apres stabilisation des jauges, (le réseau poreux est en équilibre), le systeme de
régulation automatique du confinement est activé. Une pression d'injection d’eau Pi= 1MPa
est utilisée comme point de départ, cela permet d’observer plus facilement le changement de
pression de pore pendant le chauffage. Apres une nouvelle stabilisation des jauges, les vannes
haute et basse sont fermées afin de créer un état non drainé, le chauffage de 1'échantillon peut
démarrer. La température, le confinement, la pression de pore et la déformation des jauges

sont alors enregistrés en continu jusqu'a la fin de I'essai.

Remarque : inévitablement cet essai comporte certains défauts mais difficiles a contrecarrer. Pour
pouvoir mesurer I'augmentation de la pression de pore, il faut mettre en contact I'échantillon avec un
systeme extérieur qui a son propre comportement en température et qui donc va générer par lui-méme
une variation de pression. La surpression enregistrée est donc une combinaison de l'ensemble des effets
(montage + échantillon+ drainage partiel) méme si elle représente aussi celle qui, a l'équilibre, régne

dans I'échantillon.

6.2.3 Résultats et analyses

La figure 6.2 présente les variations de confinement, de pression de pore et de température
pendant le processus le chauffage. Elle montre que le confinement reste tres stable pendant la
montée en température de 20 °C a 90 °C, cela prouve que le systeme de régulation automatique
du confinement fonctionne correctement, permettant ainsi la poursuite des essais thermiques.
De plus, on observe que la pression de pore variant de 1MPa (pression initiale) a 9.25MPa
augmente avec la température (de 20 °C a 90 °C). Le méme phénomene a également été observé
par Mohajerani? avec de l'argilite du COx, (variation de 4 a 9MPa de la pression de pore pour
une variation de 30 °C a 90 °C), et Monfared'” avec de l'argilite d'Opalinus, (variation de 2,2 a
3.8MPa de la pression de pore pour une variation de 25 °C a 55 °C). Ces pressions de pores
induites par la chaleur sont causées par les différences de dilatation thermique de l'eau et des

minéraux composant I'argilite.
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Figure 6.2 - Variation du confinement, de la pression de pore et de la température pendant le

processus de chauffage

Comme indiqué dans les parties précédentes, le coefficient de Biot de l’argilite COx est
presque égal a 1. Donc une valeur de b = 1 est utilisée ici pour évaluer la variation de la
contrainte effective avec la température. Logiquement, la figure 6.3 montre que 1'état de
contrainte au sens de Terzaghi diminue avec la température pendant le chauffage. Il diminue
de 11MPa a 2.5MPa pour une variation de 20 °C a 90 °C. Cela signifie que 'effet thermique en
provoquant une augmentation de la pression de pore peut amener le matériau jusqu’a un état
proche du dé-confinement effectif et qu’en 1’absence totale de drainage il est envisageable
d’avoir un « claquage » du matériau. C’est en cela que connaitre avec précision la perméabilité

a l’eau révele son importance.
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Figure 6.3 - Relation entre la contrainte de Terzaghi et la température
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A partir des résultats donnés dans la figure 6.2, il est possible d’estimer un coefficient de
— . AP; . . , . .
pressurisation thermique §,, = ﬁ. Ce coefficient permet d’évaluer I’augmentation de pression

en conditions non drainées et a contrainte moyenne constante (due a une élévation de
température). Les résultats de ce calcul sont indiqués dans la figure 6.4. Si on excepte les deux
points entre 70 et 80°C qui manifestement sont mauvais, on obtient une valeur assez stable
mais décroissante, avec la température, de ce coefficient. Ceci confirme certains résultats

obtenus par Mohajerani”. La valeur théorique de ce coefficient donne :

? (aw - as)

Ou = (= Cy + 8(Cy —C)

Les coefficients qui interviennent sont de type compressibilité des phases fluide et solide
(squelette et matrice) et coefficients de dilatation volumique (fluide et matrice). Le fait que 6,
ne soit pas constant peut venir de plusieurs origines : les coefficients de compressibilité
peuvent varier avec la température, le coefficient de dilatation de I'eau est réputé aussi variable
avec la température, le comportement du matériau n’est pas linéaire, le montage expérimental
introduit un artefact (mentionné plus haut). Si par exemple le squelette s’assouplit avec la
température alors Cs augmente et §,, diminue. Il est aussi possible que la compressibilité de la
matrice solide soit affectée par la température. Notons enfin que le calcul de §,, est de nature

isotrope qui n’est pas le cas de l'argilite.

0,25 T
0,2 ,,,,,,,,,, —
015 T T e -

.-

Thermal pressurization coefficient (MPa/°C)

30 40 50 60 70 80 90 100
Temperature (°C)

Figure 6.4 - Relation entre le coefficient de pressurisation thermique et la température

La déformation volumétrique avec I'augmentation de température est présentée dans la
figure 6.5. Son augmentation avec température indique que le chauffage induit une évidente

(et non surprenante) dilatation. Le coefficient de dilatation thermique non drainé du matériau
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déformation volumétrique vs température). En tendance générale on obtient a,, =1,18 x 104 °C-

a, peut étre obtenu par: a,= (ie, la pente de la  courbe

! avec les courbes linéaires ajustées issues de la figure 6.5. Cette valeur est proche de celle
obtenue par Monfared avec 'argilite d'Opalinus!?’. Celui-ci a mesuré une variation de a,, de
1.46 x104/°C a 1.81 x 10#/°C pour une variation de 25 °C a 55 °C. En outre, on peut voir qu'une
diminution tres importante s'est produite entre 50 °C et 60 °C, peut étre causée par une

dissipation de la pression de pore.
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Figure 6.5 - Variations des déformations volumétriques pendant les essais de chauffage non drainé

6.3 Essai de chauffage drainé — Mesure du coefficient de Biot et perméabilité au gaz

Cette partie s’intéresse plus particulierement, par des techniques gaz, a la mesure des
coefficients de Biot (a 'hélium et a I'argon) sous température et a l'effet de celle-ci sur la

perméabilité au gaz (a 'hélium pour éviter les phénomenes parasites d’adsorption).
6.3.1 Dispositif expérimental

Le gaz a été utilisé pour appliquer la pression de pore de cette étude. Le dispositif
expérimental a dii étre un peu modifié pour réaliser ces essais de chauffage. Le systeme de
pression d’eau a été remplacé par un réservoir de gaz pour fournir la pression de pore, et un
manometre installé pour mesure la perméabilité au gaz. La figure 6.6 présente le schéma de

principe du dispositif et la figure 6.7 en présente une vue réelle.

106



Temperature control oven

T | | Temperature capture

L

. | Manometer

-
.
-

L

0il bottle ||Confinement callt'ure

s

Bl
>3]

Gas reservoir

Gas pregsure
capture

Gas tank

Date collected

(a) (b)

Figure 6.7 - Photos du dispositif des essais de chauffage drainés. (a) Photos du dispositif; (b)
systéme de pression des pores.

6.3.2 Méthodologie expérimentale

Des échantillons issus de différentes carottes et a différentes HR ont été utilisés pour
effectuer les essais poromécaniques et de perméabilité sous température. Les caractéristiques
principales des échantillons testés sont présentées dans le tableau 4.1. 4 ou 5 niveaux de
température (20 °C, 40 °C, 60 °C, 80 °C et/ou 90 °C) sont mis en oeuvre pour chaque échantillon.
Pour chaque température, 'essai poromécanique est effectué avant I’essai de perméabilité, car
celui-ci utilisant un confinement jusqu’a 16MPa, pourrait changer la structure interne de

I'échantillon.

La procédure des essais poromécaniques est identique a la procédure décrite au chapitre 3.
Trois conditions de chargement (i.e, P. = 8MPa, Pi=2MPa ; P.= 12MPa, Pi=2MPa; Pc = 12MPa,

107



Pi = 4MPa) ont été utilisées pour chaque échantillon, a I'exception de certains cas particuliers.

La procédure pour les essais de perméabilité est identique a celle décrite dans le chapitre 2. Le

dispositif de mesure du débit volumique de gaz est installé a température constante dans la

piece d’essais, on mesure donc un débit qui doit étre corrigé pour donner celui qui entre

réellement dans I’échantillon (la température est écrite ici en Kelvin) sous température. Les

essais se déroulent a ’'hélium qui est assimilable a un gaz parfait dans les gammes de pression

et de température considérées. On a donc corrigé le débit volumique de gaz Q«(Tkx) :

Qu(Ti) = Qu(To = 293,15) x 7 6.1)
Ou Tk est la température en kelvin, et Q+(293,15) est calculé par :
Q, (T, = 293,15) = PZ:S:M (6.2)
La perméabilité K est donnée par :
K = p(T) x 0 x 2imeen (6.3)
Pour la viscosité de I'hélium, on pourra adopter une relation approchée classique :
u(Ty) = p(Ty = 293,15) x ()°7* (64)
Dans ces relations Puen est la pression d’injection, P, celle de drainage.
Tableau 4.1 - Caractéristiques principales des échantillons testés
Di ) Densité
1mensions e eys
1’e’cli1€:af1;1$1elon — nitial ;I/OI; Température Type d’essai
Diametre | Hauteur (g/cm3)
(mm) (mm)
EST53642-4 19.47 41.43 2.39 0 20°C, 90°C Poromécanique
20°C, 40° P Scani
EST51334-1 | 19.41 41.80 233 0 | oo ((;), ;:(’)o ((:), ;:(’)o c periizgjﬁi‘gﬁl; Z
EST53642-3 | 19.46 | 41.36 2.38 59 20°C, 40°C, Poromecanique,
60°C, 80°C perméabilité au gaz
EST51446-43 | 1957 | 40.72 2.33 73 20°C, 40°C, Poromécanique,
60°C, 80°C perméabilité au gaz
EST52591-1 19.55 40.48 2.37 85 26(();((:3/, A;%Z(é' Poromécanique
20°C, 40° P Scani
EST56033-14 | 19.47 39.64 2.40 85 | o é)/ ;:0 ((3) ;:0 c periizgjﬁi‘gﬁ; Z
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EST56033-1 19.40 39.62 241 92 20°C, 40°C, 60°C Poromécanique

6.3.3 Mesure du coefficient de Biot
6.3.3.1 Mesures préliminaires a I’argon et I'hélium

L’argon et I'hélium ont été employés pour mesurer, en premier lieu, le coefficient de Biot
de l'argilite pour deux paliers de 20 °C et 90 °C. La figure 6.8 présente les résultats de I'essai
pour I'échantillon EST53642-1 (HR =0%, P.=12MPa et Pi=4MPa). Les composantes du tenseur
de Biot mesuré a I'hélium sont proches, mais un peu inférieures a 1. En revanche, les
composantes sont un peu supérieures a 1 pour les mesures a l'argon. Ces résultats sont
conformes aux résultats obtenus dans le chapitre 3. Comme on I'a vu précédemment, afin
d'éliminer I'effet d'adsorption, nous utilisons I'hélium, pour appliquer la pression d'injection,
dans les essais suivants. On peut aussi observer avec I'argon une diminution des composantes
du tenseur de Biot avec 'augmentation de la température. L’explication vient d'une moindre
adsorption a température élevée donc moins de gonflement. Avec 'hélium on mesure une
légere augmentation de ces mémes composantes mais elles sont difficiles a interpréter a ce

stade et elles ne sont pas tres significatives.
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AT . —
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g Z : / |
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Measured by helium Measured by argon

Figure 6.8 - Composantes du tenseur de Biot mesurées a I'hélium et a I'argon, a 20 °C et 90°C
6.3.3.2 Mesures complémentaires a I'hélium

Afin d’étudier plus completement I'évolution du coefficient de Biot, on a effectué une
séries d’essai poromécaniques aux paliers de température 20 °C, 40 °C, 60 °C, 80 °C et 90 °C.
Ces essais ont été menés a I'hélium du fait de son caractere non-absorbable (voir ci-dessus).
Les résultats sont présentés dans la figure 6.9. Tout d’abord, on peut observer que la plupart
des valeurs mesurées des composantes a différentes températures et HR sont inférieures a 1,
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certaines sont légerement supérieures mais attribuées aux incertitudes et difficultés
expérimentales. Les valeurs cohérentes des composantes (inférieures a 1) varient de 0.7a 1 a
20°C. Les composantes bz et bs montrent des caractéristiques anisotropes, en particulier pour
les échantillons a haute HR. Ce qui n’est pas le cas des valeurs mesurées a l'argon (isotropes
sur matériau humide et a température ambiante (cf. chapitre 3). L’hélium est un gaz non-
adsorbable, donc ne provoquant pas de déformation supplémentaire, mais il donne ici des
composantes dont 1’anisotropie est plus marquée. A ce stade il est difficile de conclure sur cet
aspect et sur l'origine de la « réapparition » de I'anisotropie (malgré tout d’amplitude assez
faible) quand le matériau est chauffé. Les composantes mesurées a différentes températures
sont tres dispersées et il ne semble pas y avoir de tendance évidente de variation du coefficient
de Biot avec la température. On peut aussi souligner la difficulté a mener ce type d’essais car
il est possible que la température associée avec des cycles de charge et décharge utilisant du
gaz sec modifie un peu la saturation du matériau au cours du test. On peut également
suspecter dans ces conditions de chauffage et d’humidité que le collage des jauges souffre un
peu. Quoi qu’il en soit, cet ensemble d’expériences confirme que la valeur des composantes

du tenseur de Biot reste tres proche de 1 pour toutes ces conditions expérimentales.
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Figure 6.9 - Composantes du tenseur de Biot mesurées a I'hélium a différentes températures. (a)
EST51334-1 HR = 0 %, mesurées de 20 °C a 90 °C ; (b) EST53642-3 HR = 59 %, mesurées de 20 °C a
80 °C; (c) EST51446-43 HR = 73 %, mesurées de 20 °C a 80 °C ; (d) EST52591-1 HR = 85 %, mesurées
de 20 °C a 80 °C; (e) EST56033-14 HR = 85 %, mesurées de 20 °C a 90 °C ; (f) EST56033-1 HR =92 %,
mesurées de 20 °C a 60 °C.

6.3.4 Perméabilité au gaz

Nous présentons ici quelques résultats sur la perméabilité au gaz qui ont été obtenus a la
fin de ce travail expérimental. L’objectif était de visualiser a la fois les effets de la température
pour des échantillons de plus en plus saturés et soumis a confinement. Le fait de combiner
simultanément I'ensemble des phénomenes s’est révélé contreproductif car la combinaison des
effets ne permet pas de conclure valablement. Nous avons néanmoins choisi de donner quelques
résultats qui donnent des tendances importantes. Un autre programme sera lancé consistant a
ne faire varier que la température pour un confinement donné (par exemple 12MPa) sur des
échantillons a différents niveaux de saturation. C’est ce point qui est essentiel in-situ car le

confinement sur site devrait étre relativement constant.

En raison de problémes techniques, la perméabilité n'a été mesurée que pour les
échantillons EST51334-1, EST53642-3, EST51446-43, EST56033-14. La figure 6.10 présente les
résultats. On observe une grande variation de perméabilité selon les confinements et les
températures. L'effet de la saturation en eau est classique et entraine une diminution notable de
la perméabilité effective, deux ordres de grandeur entre le matériau sec et celui équilibré a 92%
d’humidité relative. Il y a aussi un effet trés net du confinement qui va ici jouer plusieurs roles :
fermeture des fissures et réduction de taille des pores, redistribution de I'eau libre qui peut
entrainer une variation de l'accessibilit¢é du gaz a certains pores. Tout ceci entraine une

diminution importante de la perméabilité avec la température.
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La température a des effets différents selon la saturation (mais cela devra étre vérifié par
des essais a confinement constant, menés sur le méme échantillon). Sur le matériau sec elle n’a
pas d’influence notable, la figure 6.10(a) montre que les perméabilités a HR = 0 % mesurées a
différentes températures sont tres proches. Cela s'explique par 1'absence d'eau suite au séchage
a 60 °C initial en étuve. Par conséquent, le re - chauffage, méme un peu plus élevé, ne doit pas
affecter la structure interne de fagon significative. Les résultats indiquent également qu'il n'y a
pas de fissuration supplémentaire et significative induite par le chauffage, en effet elle se
traduirait par une sensibilité accrue envers le confinement. Par rapport a l'état sec, les
échantillons partiellement saturés ont un comportement différent. La figure 6.10(b) montre que
la perméabilité a HR =59 % diminue avec 'augmentation de la température. Cette diminution
pourrait s’expliquer ici par la dilatation relative plus élevée de I'eau par rapport au squelette ce
qui au bilan entrainerait une saturation plus élevée. A HR =73 % (figure 6.10(c)) on a d’abord
une diminution de la perméabilité avec la température entre 20 et 60°C (elle se stabilise entre 40
et 60°C) puis elle augmente légerement a 80°C. Ce phénomene a déja été observé sur des
matériaux cimentaires lors d’expérimentations menées au laboratoire. On peut penser qu’a
température plus élevée I'eau qui s’évapore est entrainée par le flux de gaz et cela conduit a une
diminution de la saturation — donc a une augmentation de la perméabilité au gaz. Finalement,
la figure 6.10(d), montre que la perméabilité a HR = 85 % augmente constamment avec la
température. On peut donc suspecter ici que la saturation de I'échantillon diminue constamment

au cours de ce test.
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Figure 6.10 - Perméabilités a I'hélium a différentes températures. (a) EST51334-1 HR = 0 %,
mesurée de 20 °C a 90 °C; (b) EST53642-3 HR =59 %, mesurée de 20 °C a 80 °C; (c) EST51446-43 HR
=73 %, mesurée de 20 °C a 80 °C; (d) EST56033-14 HR = 85 %, mesurée de 20 °C a 90 °C.

Remarque : Cette étude préliminaire montre des effets contradictoires de la température sur la
perméabilité. D’autres tests seront menés prochainement pour vérifier certaines hypotheses sur la perte
de masse (déssaturation du matériau) due au couplage flux de gaz et température. Cet aspect est
important pour expliquer les effets observés. Quoi qu’il en soit la température ne bouleverse pas les

ordres de grandeur de la perméabilité entre 20 et 90°C.
6.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons cong¢u un nouveau dispositif d’essai sous température a
confinement stabilisé et controlé automatiquement. Cela a permis de mener quelques tests
préliminaires sur la pressurisation de I'eau dans le matériau suite au chauffage, sur la mesure
des coefficients de Biot et sur la perméabilité. Les études sur la pressurisation doivent
impérativement étre poursuivies en les couplant avec des essais de perméabilité a 1'eau car
elles sont d'une importance capitale in-situ. On arrive en effet, en laboratoire, a un état de
contrainte effective de Terzaghi proche de 2.5MPa en partant de 11MPa a température
ambiante. Cela traduit bien le risque de « claquage » du matériau suite a I'activité thermique
intense de certains déchets HA-MAVL car la température du milieu va s’atténuer avec

I’éloignement par rapport au tube métallique contenant les déchets.

Les essais poromécaniques, méme s’ils sont perfectibles, ne contredisent pas les mesures
conduites a température ambiante. Ils confirment la haute valeur des coefficients de Biot

proche de 'unité.

Les essais de perméabilité au gaz, menés sous confinement variable, dégagent les

tendances usuelles de la saturation et du confinement. La température (entre 20 et 90°C) a des
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effets contradictoires sur la perméabilité sans pour autant modifier considérablement sa valeur.
IlIs seront néanmoins poursuivis a confinement constant avec un suivi plus fin de la saturation
de l’échantillon au cours d’'un méme test. Ils seront néanmoins poursuivis a confinement
constant avec un suivi plus fin de la saturation de I"échantillon au cours d’'un méme test. Il
nous semble aussi intéressant de tenter quelques mesures de perméabilité a I'eau sous

température pour approcher la réalité in-situ.
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Chapitre 7 Conclusions et perspectives

7.1 Conclusions

Ce travail de these contribue a la caractérisation des propriétés poromécanique et de
transfert de l'argilite du COx utilisée dans le contexte du stockage de déchets radioactifs en
France. Il s’agissait de fournir des données expérimentales permettant d’évaluer pour la roche
hote le mécanisme de migration du gaz et de I'eau et I'effet de I’augmentation de la pression
de pore. Dans ce cadre, nous avons effectués plusieurs études expérimentales sur une grande

quantité d'échantillons issus de différentes carottes.

Le coefficient de Biot de I’argilite a 1'état sec et partiellement saturé a été mesuré avec une
technique d’injection de gaz argon, en suivant l'influence du confinement et de la pression de
pore. Les premiers essais poromécaniques, menés sur des échantillons issus de deux cellule
T1, ont clairement démontré que le tenseur de Biot était (quasiment isotrope) et ses
composantes sont tres proches de 1 lorsque le matériau est humide, et que le confinement et
la pression porale n'y ont pas d'influence significative. Cependant, un résultat inattendu a été
observé sur le matériau sec pour lequel ces mémes composantes sont supérieures a 1. Ce point
n'étant pas conforme a la théorie de la poroélasticité et apres avoir écarté des causes
mécaniques, nous sommes rapidement arrivés a I’hypotheése que ces valeurs « illogiques »
pouvaient étre dues a une déformation de gonflement suite a 'adsorption d’argon dans la
microporosité. Cette hypothese de 1'effet de I'adsorption-gonflement a été confirmée par une

comparaison des comportements a I'hélium (gaz non adsorbable) et a I’argon.

Afin d’étudier plus précisément ce phénomene, deux nouvelles séries d'essais ont été
mises en ceuvre. Il s’agissait d’observer plus finement celui-ci en «jouant » avec trois gaz:
hélium, argon et CO: Ceux-ci ont été utilisés pour évaluer leur impact sur le couplage
poromécanique, en particulier sur les composantes du tenseur de Biot mais aussi sur la
perméabilité au gaz. L’emploi de deux autres matériaux : gres et mortier, a permis de montrer
que les phénomenes « parasites » dus a 1’adsorption étaient bien liés a la taille des pores les
plus petits. La conduite de ces différents tests et les résultats qu’ils ont donnés ont montré
effectivement que plus le gaz est adsorbable plus il y a de gonflement et plus les composantes
du tenseur de Biot s’éloignent de leur valeur en I’absence d’adsorption. On passe ainsi d'une
confirmation d’une valeur légerement inférieure a 1 pour 'hélium a plus de 3 ou 4 pour le CO..
D’autre part la mise en pression avec le gaz le plus adsorbable (CO2) met en évidence de
maniere tres sensible I’anisotropie du matériau. Ceci n’est pas le cas avec les autres gaz. Coté
perméabilité au gaz, nous avons aussi pu mettre en évidence I'impact considérable de la nature
du gaz injecté sur cette propriété qui perd, dans le cas de l'adsorption/gonflement tout
caractere intrinseque. On peut ainsi perdre deux a trois ordres de grandeur de perméabilité en
passant de I'hélium au COz. L’argon se situe dans une zone intermédiaire. Cette constatation

est de grande importance car elle signifie que dans toute simulation faisant intervenir de
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I’écoulement gazeux (pour le matériau sec ou quasi sec), il faudrait tenir compte de la nature
du gaz. Les essais sur matériaux a porosité plus large mais aussi beaucoup moins déformable

que l'argilite n’ont pas montré d’impact tres significatif de 'adsorption sur leurs propriétés.

Dans la partie suivante nous nous sommes penchés sur I'écoulement du gaz, I'hélium,
dans le matériau partiellement saturé et confiné. Il s’agissait ici de revisiter les essais classiques
de perméabilité effective et de mesure de saturation par des techniques gaz, susceptibles
d’apporter un complément d’informations utiles sur le volume poreux accessible au gaz en
saturation partielle. Ce volume poreux, n’est rien d’autre que la saturation au gaz quand il est
normalisé par le volume poreux total, est en lien direct avec la perméabilité effective (ou
relative). Deux séries d’échantillons en phase de séchage ou en phase d’imbibition ont été
équilibrées sous différentes humidités relatives et leur porosité au gaz ainsi que leur
perméabilité effective ont pu étre mesurées sous confinement. L’analyse des résultats a montré
une bonne corrélation sur la porosité totale mesurée par pesée ou au gaz. La porosité au gaz
est cependant toujours supérieure a celle obtenue par pesée. Nous pensons que 1’origine de cet
écart réside dans la saturation complete a 1'eau qu'il est difficile d’atteindre par humidité
relative (méme de 100% - eau pure) et dans le fait qu'il reste toujours du gaz piégé quand
I’échantillon a vécu une phase de séchage, méme partielle, avant d’étre re-saturé. En revanche
on a trouvé une tres bonne corrélation entre la saturation a I'eau mesurée par pesée et celle
déduite des essais au gaz. Ce n’est que vers les tres fortes saturations qu'une différence se fait
sentir pour les raisons invoquées plus haut. On a ensuite pu comparer la variation de
saturation au gaz et de perméabilité relative en fonction du confinement pour différents
niveaux d’équilibre en humidité. Aux variations logiques, diminution de ces deux propriétés
quand la saturation en haut et le confinement augmentent, on peut ajouter que la saturation
en gaz varie tres peu quand on confine un échantillon sec ou peu saturé. La diminution de la
perméabilité relative observée parallelement n’est due qu’a de la fermeture de fissures et a
I"augmentation de la tortuosité. On pense que cela crée aussi des pores « cul de sac ». Aux plus
fortes humidités on a une variation beaucoup plus prononcée de saturation au gaz (et de
perméabilité) avec le méme confinement. La logique voudrait que cela soit di a une plus

grande déformabilité du matériau et a une redistribution de saturation en eau.

La perméabilité a I'eau a été 1'objet de la partie suivante car on sait que cette propriété est
cruciale au sens ou elle est directement liée a la cinétique de la pressurisation de 1’eau dans le
réseau poreux en cas d’élévation de température. Celle-ci pouvant atteindre 90°C dans le
voisinage des cellules de stockage des déchets HA-MAVL. La principale question est surtout
de savoir pourquoi les essais de laboratoire donnent des valeurs beaucoup plus faibles qu’in-
situ. L’ensemble des essais a donné une perméabilité comprise dans les ordres de grandeur 10
20 3 102'm?. Cela reste une valeur tres faible, beaucoup plus qu’au gaz. Dans les résultats on
peut trouver que la pression d’injection parait jouer un role relatif plus important que le

confinement effectif de Terzaghi. La perméabilité s’exprimerait plutdt comme une fonction
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Kuw(P~APi), A étant plus grand que 1. La composition de I’eau, eau pure/eau de site reconstituée
semble jouer un peu mais cela reste a la marge par rapport a l'influence de la pression
d’injection. Le nombre d’essais effectués n’est pas suffisant pour conclure réellement. En
complément de cette partie, quelques de mesures du coefficient de Biot « a 'eau » ont été
tentées. Beaucoup de problemes de métrologie (collage de jauges en particulier) ne nous ont
pas permis d’obtenir un panel suffisant de résultats. La tendance qui semble néanmoins s’en
dégager est une valeur assez grande car proche de 1. Cette partie sera prolongée dans les

perspectives.

Enfin une petite étude préliminaire sur les effets thermiques (jusqu’a 90°C) marque la fin
(provisoire) de ces travaux. Il nous a été possible d’estimer un coefficient de pressurisation en
conditions de confinement constant et non drainées. Ce coefficient de pressurisation est
variable avec la température ce qui n'est pas illogique car il fait intervenir la dilatation
volumique de l'eau qui n’est pas constante. Pour le matériau sec les coefficients de Biot,
mesurés a I’hélium ou a I'argon ne montrent pas de différences particulieres par rapport au
cas de la température ambiante. Les essais de perméabilité au gaz, menés a différents niveaux
de saturation, ne montrent pas de bouleversements particuliers sur son ordre de grandeur

mais la température a parfois des effets contradictoires que I’on pourrait approfondir.

7.2 Perspectives

Dans les perspectives expérimentales immédiates, il nous parait crucial de poursuivre les
essais de perméabilité a I'eau pour obtenir deux réponses claires sur le role exact de la pression
d’injection et de la minéralogie de 1'eau qui peut jouer sur certains effets électrochimiques
accompagnant l’écoulement. Nous proposons, sur des échantillons issus d'un méme
prélevement, de concevoir un essai qui se déroulerait a pression d’eau moyenne variable mais
avec un méme gradient de pression. Cela permettra d’avoir une idée beaucoup plus claire sur
les influences respectives de la contrainte effective moyenne de Terzaghi, de la pression
moyenne et du gradient de pression. Ces essais pourront étre menés avec des eaux pure ou
minéralisées afin d’évaluer I'importance des effets électrochimiques. Comme cela concerne un
probleme d’ingénierie sous température, il semble logique de les mener aussi a différents
niveaux de température. C’est une perspective ambitieuse qui sera gourmande en temps. Dans
un second plan et malgré les difficultés a les conduire, il nous parait important de poursuivre
les mesures sur le coefficient de Biot du matériau saturé en eau et utilisant I'eau pour générer
la pression de pore. Une fois mis au point, nous pensons prolonger cet essai dans le cas non
isotherme. Enfin la mesure de la perméabilité au gaz sous température et saturation variables
devra étre poursuivie, mais sous confinement constant car des lors, on pourra obtenir une
vision plus nette des effets couplés entre ces deux parametres. Les phénomenes d’adsorption
repérés dans 1'étude sont selon nous d’un grand intérét physique car ils peuvent jouer sur la

perméabilité au gaz et sur les coefficients de Biot apparents. Ils n’apparaissent pourtant pas
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dans les perspectives prioritaires car vis a vis du stockage pour lequel I'argilite dans un état

sec ne devrait jouer qu'un role marginal.
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Résumé

Caractérisation expérimentale des propriétés poromécanique et de
transfert de I’argilite du COx

L’argilite du COx a été choisie comme roche hote pour le stockage des déchets radioactifs de
haute activité et vie longue (HA-MAVL) en France. Ce matériau subira l'intrusion de gaz et
d'eau sous, parfois, des conditions thermiques séveres. Par conséquent, afin d'évaluer la
sécurité de cette barriere naturelle, il est tres important de comprendre les propriétés
poromécaniques et de transfert de ce matériau ainsi que 'effet de la température. Ce travail
aborde les mesures au gaz du coefficient de Biot et montrent que celui-ci est presque égal a 1
en conditions humides. Il y a cependant sur le matériau sec un effet de I'adsorption du gaz et
une déformation supplémentaire de gonflement du matériau. Cet effet a aussi un effet
important sur les propriétés de transfert du gaz selon sa nature. Les propriétés de transfert et
de saturation ont été examinées par des techniques gaz et comparées aux mesures usuelles.
Les essais montrent aussi que la perméabilité a 1'eau de site est d'environ 10-% - 10-*! m? et
beaucoup plus faible que celle au gaz. Enfin, on constate que le coefficient de Biot n'est pas
affecté significativement par les effets thermiques mais que ces effets jouent sur la perméabilité
relative au gaz de l'argilite.

Mots-clefs : Argilite du COx, coefficient de Biot, perméabilité au gaz, adsorption-

gonflement, perméabilité a 'eau

Experimental characterization of poromechanical and transport

properties of COx argillite

COx argillite has been selected as the host rock for the storage of high, medium-activity long-
live (HA-MALL) radioactive waste in France. It will suffered the gas and water intrusion,
sometimes suffered the severe thermal conditions during the sealing process. Therefore, in
order to evaluate the safety of this natural barrier, it is very important to understand the
poromechanical properties and transport properties of this material as well as the thermal
effects. This work use gas to measure Biot’s coefficient and shows that it is nearly equal to 1 in
humid conditions. However, there is a gas adsorption and induced an additional swelling
deformation on dry material, this effect also has a significant effect on the transport properties
of the gas according to its nature. The transport and saturation properties were examined by
gas technique and compared with the usually measurements. The tests also show that the
permeability of in situ water is about 10°-102! m? and much lower than gas. Lastly, it is found
that Biot’s coefficient is not significantly affected by the thermal effect, but the relative gas
permeability of argillite is significantly affected by this effect.

Keywords: COx argilite, Biot’s coefficient, gas permeability, adsorption-swelling, water
permeability



