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Résumé

Homogénéisation de grandeurs électromagnétiques dans les mi-

lieux cimentaires pour le calcul de teneur en eau

La quantité et la distribution de I’eau interstitielle dans I’espace poral des milieux ci-
mentaires sont des marqueurs fondamentaux de la durabilité des structures de Génie Civil
en béton. La connaissance de ces grandeurs est également importante pour I'interprétation
de certains essais non destructifs mis en ceuvre pour évaluer les performances mécaniques
des ouvrages ou détecter certains défauts. L’évaluation de la teneur en eau par méthode
non-destructive requiert 1'utilisation d’une grandeur intermédiaire telle que la permitti-
vité diélectrique. La relation entre cette propriété électromagnétique et la teneur en eau
dépend alors de la composition et donc de la formulation du béton. En électromagnétisme,
les lois d’homogénéisation permettent de lier la permittivité effective d’'un matériau hété-
rogéne avec la permittivité intrinseque et la fraction volumique de chaque hétérogénéité
présente. Afin de pallier le temps important requis pour 1’établissement d’une courbe de
calibration expérimentale propre a chaque formulation, I’étude présentée propose la mise
en place d'une démarche d’homogénéisation de la permittivité pour lier quantité d’eau
présente dans un béton et permittivité macroscopique du matériau. Les travaux présen-
tés rapportent la fabrication, la modélisation et I'utilisation de sondes coaxiales ouvertes
pour la mesure de la permittivité complexe de matériaux solides et liquides. Le concept
d’estimation de la teneur en eau par utilisation de lois d’homogénéisation est validé pour
le cas d’un sable partiellement saturé en eau. Au vu des résultats prometteurs obtenus par
modé¢lisation analytique, des schémas d’homogénéisation sont combinés lors d'un proces-
sus de remontée d’échelle depuis celle des hydrates jusqu’a celle des granulats, en tenant
compte de la morphologie de la microstructure. Les propriétés intrinseques des princi-
paux constituants d’un béton (granulats, hydrates, ciment anhydre) sont alors mesurées
par sonde coaxiale et utilisées en données d’entrée du modele construit. Une bonne cohé-
rence est observée entre parties réelles de la permittivité simulées et mesurées, pour des
échantillons de pates de ciment, mortiers et bétons. A la différence des lois expérimentales
et empiriques, le modele construit se caractérise par un temps de calcul quasi-instantané
et peut étre adapté d’une formulation de béton a une autre en fonction du type de ciment
utilisé, de la nature et de la quantité de granulats ou encore de la porosité accessible a

I'eau du matériau.

Mots clés : Controle non-destructif, Permittivité diélectrique, Matériaux cimentaires,

Homogénéisation, Teneur en eau.
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Abstract

Prediction of cement-based materials’ water content with the use

of electromagnetic homogenization schemes

Prediction of delayed behavior in concrete can be significantly improved by monitoring
the amount and spatial distribution of water within a concrete structure over time. Water
content of cement-based materials can also be required to interpret non-destructive tests
such as ultrasonic and radar measurements. Electromagnetic properties of heterogeneous
and porous materials, such as dielectric permittivity, are closely related to water content.
Measurement of these properties is thus a common non-destructive technique used to
assess the moisture content, but a calibration curve is required to link the measured per-
mittivity to the saturation degree. This curve can be determined experimentally, or from
empirical models. However, the first approach is tedious and time consuming, while the
second one is not adapted to concrete. Hence, this contribution proposes an alternative
route, relying on electromagnetic homogenization schemes, to connect the macroscopic
permittivity of cement-based materials with the water content of the structure. There-
fore, different open-ended coaxial probes were designed, modelled and tested in order to
perform complex permittivity measurements of both solids and liquids. The homogeniza-
tion approach is first validated on unsaturated sand. Then, the permittivity of concrete
components (aggregates, hydrates, interstitial liquid, anhydrous cement) was assessed by
means of coaxial probe measurements. Finally, a specific combination of analytical ho-
mogenization laws taking into account the microstructure’s morphology of the material
is built. Results show that there is a good correlation between the model and measure-
ments acquired on different cement pastes, mortars and concretes, at different saturation
degrees. The model is characterized by a quasi-instantaneous calculation time and can be
adapted to different concretes depending on cement type, nature and quantity aggregates

or porosity.

Keywords : Non-destructive testing, Dielectric permittivity, Cementitious materials, Ho-

mogenization schemes, Water content.
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Introduction générale

L’importance portée au suivi de I'état de santé des ouvrages en béton au sein des
moyens de production d’électricité trouve sa justification dans le réle majeur qu’ils tiennent
dans la stireté de fonctionnement des installations. Le suivi de la déformation et la sur-
veillance de I'émergence de défauts structurels servent d’indicateurs de I’état de santé de
ces ouvrages. Dans une démarche d’optimisation de la maintenance de ses installations,
EDF met en place un suivi, organisé suivant une phase d’évaluation des propriétés du
béton, de diagnostic d’état de santé et enfin de pronostic de durée de vie des ouvrages
du parc de production d’électricité (enceintes de confinement et tours aéroréfrigérantes
de centrales nucléaires, barrages).

Parmi I’ensemble des mécanismes altérant la durabilité du béton, nombreux sont ceux liés
a I’évolution de la quantité ainsi que de la répartition de ’eau dans I'espace poral du ma-
tériau de construction (fluage, retrait, émergence de pathologies de gonflement, etc.). La
connaissance de ces informations pourrait donc améliorer significativement le pronostic de
durée de vie des ouvrages. Le degré de saturation en eau d’un béton s’avere étre également
une information précieuse pour I'amélioration de I'interprétation de différents essais non
destructifs mis en ceuvre sur site dans le but d’évaluer les performances mécaniques ou
d’identifier certains marqueurs de la durabilité (mesure de résistance mécanique, mesures
de corrosion des armatures, etc.).

L’évaluation de la teneur en eau par une technique non destructive requiert 'utilisation
d’une grandeur physique intermédiaire, dépendante de la quantité d’eau présente dans
le milieu. La permittivité diélectrique et la conductivité (ou résistivité) électrique d’un
matériau hétérogene, mesurées par méthodes électriques et électromagnétiques, sont direc-
tement sensibles a la présence d’eau dans le milieu. Sans besoin quelconque de prélevement
de matériau, ces techniques figurent parmi les plus prometteuses pour estimer le degré de
saturation ou la teneur en eau volumique des bétons.

Dans le contexte de I’évaluation de I'état des structures de grandes dimensions en Génie
Civil par méthodes non-destructives, le projet ContINuS, soutenu par ’ANR Mobilité et
Systémes urbains durables, propose des méthodes d’inversion de mesures électromagné-
tiques et résistives afin de remonter a des gradients de teneur en eau dans le béton. La

méthodologie mise en place s’appuie sur des modeles numériques de radar et de tomogra-



phie de résistivité électrique pour détecter des gradients de permittivité ou de résistivité.
Le passage des données mesurées aux gradients de teneur en eau requiert alors 'utilisation
d’une loi de calibration souvent créée par regroupement de jeux de données expérimen-
tales acquises sur matériau témoin. Ces lois étant liées a une formulation particuliere de
béton, elles sont difficilement transposables d’un matériau a 'autre. La porosité du béton,
la nature du ciment, les conditions environnementales ou encore 'origine géographique
et géologique des granulats utilisés sont autant de parametres influencant la grandeur
électromagnétique macroscopique mesurée. Afin de pallier cette difficulté, les travaux pré-
sentés proposent la prise en compte approfondie des caractéristiques microstructurelles
des milieux cimentaires pour la construction d’une loi de calibration de la permittivité
en fonction de la teneur en eau. On ne considére plus le béton comme un milieu tri-
phasique eau-solide-gaz, mais comme une structure aux multiples échelles, ou la nature
et I’agencement des composants élémentaires contribuent aux propriétés macroscopiques
mesurables.

L’utilisation de schémas d’homogénéisation permet d’associer aux mesures effectuées sur
des milieux hétérogenes, les propriétés et fractions volumiques des especes présentes dans
le milieu. Supposant la permittivité macroscopique mesurée sur un ouvrage comme la ré-
sultante de la contribution des propriétés de chaque hétérogénéité constituant le volume
sondé, les schémas d’homogénéisation permettront de lier fraction d’eau incluse et per-
mittivité macroscopique du béton. Une combinaison de ces schémas selon un processus de
remontée d’échelle permettra de tenir compte de la place occupée par 1’eau dans I'espace
poreux du béton. Les modeles analytiques d’homogénéisation présentent les avantages
cumulés d’une prise en compte des caractéristiques structurelles du matériau étudié et
d’un temps de calcul quasi instantané. Ils reposent néanmoins sur 1'utilisation, en don-
nées d’entrée, d’informations sur les propriétés intrinseques des constituants du matériau,
difficilement identifiables dans les milieux cimentaires.

Une fois la problématique détaillée (Chapitre 1), ce manuscrit présente la chaine de me-
sure développée et utilisée pour caractériser le béton et ses différentes phases, a savoir, un
ensemble de sondes coaxiales ouvertes de diametres et donc de profondeurs d’investigation
différents (Chapitre 2). Une troisieme partie (Chapitre 3) présente le concept d’homogénéi-
sation de grandeurs électromagnétiques dans les milieux hétérogenes avec une validation
de la démarche sur un échantillon de sable partiellement saturé en eau. Les données si-
mulées analytiquement sont alors confrontées a un ensemble de résultats expérimentaux
ainsi qu’au calcul numérique de la permittivité effective d’'une morphologie représentative
de celle du sable. Une description des résultats de campagnes de caractérisation de la
permittivité intrinseque des principaux constituants du béton (Chapitre 4) précede fina-
lement la réunion des données et schémas pour I'élaboration d’un modele complet de la

permittivité du béton, construit selon un processus de remontée d’échelle (Chapitre 5).



Chapitre 1

Teneur en eau et durabilité des

bétons

1.1 Introduction

Le béton figure parmi les matériaux de construction les plus utilisés dans le monde.
Malgré des caractéristiques exceptionnelles sur le plan de la résistance mécanique, de la
facilité de mise en ceuvre et du faible cotlit, de nombreux enjeux concernent 1’évolution
dans le temps des propriétés conditionnant ses fonctions d’utilisation (résistance méca-
nique, perméabilité, retrait, etc.). La présence de ce matériau, tant dans les ouvrages
d’art que dans les structures de génie civil au service du parc de production d’électricité
d’EDF, requiert sa surveillance tout au long de son exploitation. Le suivi de 'ouvrage
intégre une phase d’évaluation, de diagnostic et enfin de pronostic de durée de vie afin
d’optimiser la maintenance de I'ouvrage tout en assurant la sureté de son fonctionnement.
La phase d’évaluation consiste principalement en un ensemble d’examens, destructifs ou
non destructifs, permettant d’évaluer les propriétés du béton et de suivre I’état structurel
et fonctionnel de I'ouvrage [1]. Parmi les méthodes d’évaluation non destructives usuelles,
plusieurs d’entre elles (ultrasons, radar, etc.) sont influencées par la teneur en eau de la
structure étudiée. Apres avoir réalisé le diagnostic d’état de santé de la structure, des
modeles cinétiques de dégradation sont utilisés pour établir un pronostic sur la durée de
vie résiduelle de I'installation. Dans le cadre de ce premier chapitre introductif, les raisons
motivant l'intégration de la mesure de teneur en eau dans le processus d’évaluation d’un
ouvrage en béton sont détaillées au travers d’une présentation générale du matériau, des
principaux mécanismes pouvant nuire a sa durabilité et de l'influence de la teneur en
eau sur certaines méthodes d’auscultation. La problématique de these est alors définie en

fonction des multiples contraintes liées a ’estimation de cette grandeur.



CHAPITRE 1. TENEUR EN EAU ET DURABILITE DES BETONS

1.2 Les structures en béton au service du producteur
d’électricité

A Pinstar de nombreux ouvrages d’arts (ponts, tunnels, etc.), le béton est omniprésent
dans de multiples structures de génie civil des sites de production d’électricité. Ces infra-
structures jouent un role clé non seulement dans le moyen de production, comme c’est le
cas pour les barrages (Figure 1.1, droite) ou les tours aéroréfrigérantes, mais également
dans le but de répondre a des contraintes de stireté, role premier des enceintes de confine-
ment de centrales nucléaires (Figure 1.1, gauche). Au sein de chacune de ces installations,
de par 'impossibilité du remplacement des structures en béton, la durabilité du matériau
conditionne la durée de vie du moyen de production. Le suivi du vieillissement du béton
est alors un enjeu majeur pour le producteur, en charge d’assurer la pérennité et la stireté

de ses installations [2].

FIGURE 1.1 — Centrale nucléaire de Golfech (gauche) et barrage de Migouélou (droite). Crédits
photos www.edf.fr et www.barrages-cfor.eu.

Le cas des enceintes de confinement illustre particulierement bien le besoin d’un suivi
approfondi du vieillissement de certaines structures de génie civil. Cet ouvrage en béton
armé constitue le batiment réacteur d’une centrale nucléaire. Apres la gaine du combus-
tible et le circuit primaire, I’enceinte est la troisieme barriere séparant le coeur du réacteur
de 'environnement extérieur. En cas d’accident (accident de perte de réfrigérant primaire),
¢’est-a-dire en cas de rupture des deux premieres barrieres, son role tient dans sa capacité
a contenir I’ensemble des produits radioactifs rejetés et a supporter 'augmentation de
la pression engendrée par ses dégagements. Qu’elle soit constitué d’une paroi simple en
béton armé et d'une peau métallique (Figure 1.2, gauche), ou bien d’une double paroi en
béton armé (Figure 1.2, droite), ’enceinte de confinement doit répondre a des exigences
en termes de résistance mécanique et d’étanchéité. Dans chacune des deux configurations,
le béton est précontraint au moment de sa construction pour palier les faiblesses méca-
niques du matériau en traction. Pour contréler le vieillissement de ces ouvrages, anticiper

certaines maintenances et répondre a des contraintes réglementaires, EDF met en place
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des tests d’étanchéité décennaux ainsi qu’une surveillance et une auscultation continue
du batiment. Le suivi régulier des déformations entrainant la perte de la précontrainte
ou l'ouverture de fissures et autres défauts permet alors le diagnostic de 1'ouvrage et

contribue a I'établissement d’un pronostic sur la durée de vie résiduelle [2].

FIGURE 1.2 — Enceintes de confinement & simple paroi (gauche) et double parois (droite). Crédits
images www.asn.fr.

1.3 Généralités sur le béton

1.3.1 La formulation et la prise du béton

La définition d’un béton, telle qu’adoptée dans la présente étude, le décrit comme un
matériau composite formé par le mélange de ciment, d’eau, de granulats et d’éventuels
adjuvants en quantité minoritaire. Bien que la nature de ces especes puisse différer d’une

formulation a une autre, leur role respectif dans la formation du béton reste identique.

® Le ciment, présent sous la forme de poudre, désigne le réactif a I’origine de la réaction
d’hydratation avec l'eau et de la formation du liant hydraulique appelé pate de
ciment. Parmi la riche diversité de ciments existants, le plus populaire, manufacturé
depuis le XX®¢ siecle et utilisé dans le monde entier, est appelé ciment Portland.

Sa nature sera détaillée Chapitre 4, section 4.2.1.

® L’eau, ajoutée au moment du mélange, permet I'activation de la réaction d’hydrata-
tion avec le ciment et conditionne un certain nombre des caractéristiques du milieu
cimentaire formé. Le rapport de la masse d’eau sur la masse de ciment dans la for-
mulation du matériau (appelé rapport % par la suite) conditionne notamment la
quantité de pores répartis dans le matériau et, par conséquent, ses propriétés méca-
niques. Pour la formation d’'un béton, le rapport g est généralement compris entre
0.3 et 0.6 [3].

® Les granulats, d’origine géographique et de nature minéralogique variées, occupent
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la majorité du volume d’un béton (60%-80% [3]). On note que I'ajout de granulats
de diametre inférieur & quelques millimetres (sable) & un mélange de ciment et d’eau
conduit & la formation d’un mortier, tandis que I’ajout de gravillons (granulats de
diametre supérieur a quelques millimetres) et de sable conduit a la formation d’un

béton.

® Les adjuvants, généralement mais pas systématiquement présents dans la formu-
lation d’un béton, permettent de modifier le processus de prise ou certaines des

caractéristiques du matériau cimentaire durci (vitesse de prise, porosité, etc.).

La réaction du ciment avec I'eau, appelée réaction d’hydratation, est a I’origine du phéno-
mene dit de prise du béton. Les hydrates, produits de cette réaction et constituants de la
pate de ciment durcie, sont a 'origine de la cohésion dans le milieu formé. A mesure que
les produits se forment, 'espace existant entre les grains de ciment se retrouve réduit et
I’on observe un ralentissement rapide de la diffusion de I’eau, freinant progressivement le
processus d’hydratation, mais ne I’empéchant pas pour autant de perdurer tout au long
de la durée de vie du matériau. Ainsi, apres la prise du béton, ses propriétés mécaniques

continueront d’évoluer des années durant.

1.3.2 La structure du béton

La structure hétérogene du béton peut étre décrite a différentes échelles depuis celle
de T'ouvrage entier (metre) jusqu’a celle de la structure des hydrates (nanometre), en
passant par ’échelle des granulats (millimetre a centimetre), tel qu’illustré Figures 1.3
et 1.4. A D’échelle du centimetre, le matériau apparait comme un ensemble de granulats
plongés dans une matrice de ciment continue. La structure néanmoins trés hétérogene
de la pate de ciment contient l’essentiel de la porosité et donc les phases liquides et
gazeuses du matériau. En dehors des fluides, la pate de ciment durcie se compose de
nombreuses especes chimiques telles que le gel de silicate de calcium hydraté, ou gel de C-S-
H, la portlandite ou encore I'ettringite, rassemblés sous la méme dénomination d’hydrates.
Une présentation plus approfondie de la microstructure des matériaux cimentaires sera

effectuée Chapitre 4, section 4.2.2.
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FIGURE 1.3 — Représentation en images des multiples échelles de caractérisation d’un béton.

FIGURE 1.4 — Représentation schématique des différentes échelles rencontrées au sein d’un béton
d’apres [4].

1.3.3 Caractéristiques mécaniques du béton

Bien que la formulation (qualité du ciment, dosage de I’eau ajoutée, nature et quantité
des granulats [5]) et ’homogénéité du mélange impactent grandement les performances
mécaniques des bétons, ceux-ci sont systématiquement caractérisés par une résistance a
la compression supérieure a la résistance a la traction d'un facteur environ égal a 10 [3].
Cette caractéristique est notamment a l'origine de la présence d’armatures en acier dans
les bétons dits armés ou a l'origine de la mise en contrainte forcée au moment de la fa-
brication (appelée précontrainte) de certains ouvrages en béton. C’est par exemple le cas
des enceintes de confinement dans les centrales nucléaires.

On note que la résistance a la compression, et notamment 1’élasticité d’un béton, s’ex-
priment au travers de grandeurs mécaniques telles que le module d’Young F ou le coeffi-
cient de Poisson v dont les ordres de grandeurs sont présentés Table 1.1 pour le cas d'un

béton classique et d'un béton dit a hautes performances.

TABLE 1.1 — Caractéristiques mécaniques des bétons d’apres [6].

Type de béton

Masse vol.

Rés. compression

Module d’Young

Coef. Poisson

Classique

2200 — 2400 kg/m?

30 — 50 MPa

20 — 40 GPa

0.18 —0.28

Hautes perf.

2300 — 2500 kg/m?

50 — 100 MPa

40 — 55 GPa

0.18 — 0.28
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1.3.4 Relations entre les phases dans le béton

Dans un contexte d’étude de la quantité d’eau incluse dans la microstructure d’un
béton, les relations entre les différentes phases présentes au sein de la microstructure
peuvent étre explicitées. Une représentation simplifiée consiste a distinguer les phases
suivant qu’elles soient solides, liquides ou gazeuses. Différentes grandeurs relatives a leur

répartition dans le matériau étudié peuvent alors étre définies [5].

® La porosité ¢ d’'un milieu cimentaire contient les phases liquide et gazeuse présentes
dans le matériau. Elle est définie comme le volume de pores accessibles a 1’'eau (ou

pores capillaires) Vs sur le volume total de matériau V/,

VOTQS
6=t (1)

® La teneur en eau volumique 6 d’un milieu poreux se définit comme le volume d’eau
liquide V,, sur le volume total V|
Vi

o=2 (1.2)

® Le degré de saturation S correspond a la fraction du volume des pores contenant
de 'ean. Evoluant de 0 (état sec) & 1 (état saturé), on peut Iexprimer comme le

rapport du volume d’eau V,, inclus dans le matériau par le volume de pores Vjopes,

Vi
‘/pores

S = (1.3)
La teneur en eau volumique s’exprime alors en fonction du degré de saturation et

de la porosité selon 6 = ¢S.

® La teneur en eau massique w correspond finalement a la masse d’eau meq, présente
dans le matériau, rapportée a la masse totale m de celui-ci. Elle peut s’exprimer en
fonction de la masse volumique de 'eaul peqy, de la masse volumique du béton p et

de la teneur en eau volumique 6,

0 (1.4)

1.4 Durabilité et teneur en eau du béton

1.4.1 Déformation différée du béton

En présence ou non d’une contrainte mécanique externe, le béton subit tout au long
de sa vie certaines déformations différées pouvant nuire a sa durabilité. Celles-ci sont
conventionnellement rassemblées en quatre catégories [7], avec comme point commun, le

role prédominant de la présence d’eau au sein de ’espace poral du matériau.
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® La déformation associée au retrait endogéne €., se définit comme la déformation
différée d’un matériau cimentaire en I'absence de contrainte mécanique externe et
en condition d’isolation hydrique avec I’environnement extérieur. La diminution du
volume total trouve son origine dans la consommation progressive de I’eau au cours
de la réaction d’hydratation avec le ciment. Le volume d’eau initial diminue lors de
la synthese des hydrates, sans observation aucune de baisse de la masse totale de

I’échantillon.

® La déformation associée au retrait de dessiccation €.4 correspond a l'augmenta-
tion de la déformation différée en I’absence de contrainte mécanique externe mais
en présence d’échanges hydriques avec l’environnement. Dans une telle situation,

I’équilibrage hydrique de 1’échantillon avec son environnement est permis.

® Le fluage propre se définit comme la déformation différée d’un échantillon en condi-
tion d’isolation hydrique avec l'’environnement extérieur mais en présence d’une
contrainte mécanique externe f constante, apres retranchement de la déformation

de retrait endogene.

® Finalement, le fluage de dessiccation differe du fluage propre par la possibilité
d’échanges hydriques entre le béton et son environnement. Ce phénomene se définit
alors comme la déformation différée du matériau soumis a une contrainte mécanique

externe f constante et au séchage.

Le fluage des structures en béton précontraint (cas des enceintes de confinement de cen-
trales nucléaires) est un phénomeéne critique non seulement de par la relaxation de la
précontrainte qu’il entraine, mais également de par l'ouverture de fissures qu’elle pro-
voque.

La Figure 1.5 schématise les quatre catégories de déformations différées du béton et 1’évo-
lution en fonction du temps de la déformation. f désigne ici la contrainte appliquée ou
non a la structure, t le temps et € la déformation. On note que dans chaque configuration
évoquée, I'eau apparait comme un moteur du processus de déformation du béton. Ici sim-
plement évoqués, la présentation de I’ensemble des phénomenes, les mécanismes associés

ainsi que leur modélisation sont détaillés dans de nombreux ouvrages [8] [?] [7].
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FIGURE 1.5 — Mécanismes de déformations différées dans le béton d’apres [9].

1.4.2 Séchage du béton

Un impact non négligeable sur la durabilité de certains ouvrages en béton est induit
par le phénomene de séchage du matériau. Un écart d’humidité relative entre 1’espace
poral du béton et son environnement entraine un ré-équilibrage thermodynamique par
migration de I'eau vers l'intérieur ou l'extérieur du matériau. Avec une porosité saturée
en eau au moment de la prise et dans des conditions d’hygrométrie environnementale non
saturée en eau, on observe un séchage progressif de la structure par migration de ’eau
depuis le béton vers son milieu ambiant. Se forme alors, depuis le centre d’une structure
(degré de saturation élevé) vers ses parois (degré de saturation faible), un gradient de
la teneur en eau [10]. Cette variation de la distribution de I’eau peut étre observée dans
I’épaisseur d’une structure en béton par gamma-densimétrie, comme illustrée Figure 1.6.
L’impact du phénomene de séchage sur la durabilité concerne, entre autres, la perte d’étan-
chéité de la structure par la formation de chemins de fuite privilégiés a travers le réseau
poreux. L’existence de ces fuites peut entrainer une perte des spécifications de 'ouvrage
dans le cas ou celui-ci tient un réle de barriere contre le passage d’especes présentes dans
I’air de part et d’autre de la structure. Comme évoqué précédemment, le séchage tient
également un role privilégié dans le fluage ou le retrait d’une structure en béton, et doit
donc étre pris en compte pour prévenir d’éventuels phénomenes de perte de précontrainte

ou de fissuration.
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FIGURE 1.6 — Observation d’un gradient de masse volumique dans I’épaisseur d’un béton carac-
téristique d’un gradient de teneur en eau, d’apres [10].

1.4.3 Pathologies des bétons

Différentes pathologies du béton sont associées de pres ou de loin a la présence d’eau au
sein de ’espace poral du matériau ou dans I’environnement extérieur de la structure. Outre
les pathologies liées aux agressions chimiques extérieures, on cite ici le cas des réactions de

gonflements endogenes rassemblant réaction alcali-granulats et réaction sulfatique interne.

® La réaction alcali-granulats, alcali-réaction ou encore RAG, résulte de réactions entre
la solution interstitielle du béton, alcaline, et certains types de granulats. Parmi les
conséquences d'un tel phénomene, on cite comme critique pour la durabilité de
I'ouvrage, le gonflement interne de la microstructure, avec 'apparition de fissures
(Figure 1.7) ainsi que la chute des performances mécaniques. Parmi les conditions
favorables a I’émergence de cette pathologie, on retrouve une nature particuliere des
granulats, une concentration élevée en especes alcalines et un degré de saturation

de la structure supérieur a 80% [11].

La réaction sulfatique interne, formation différée d’ettringite ou encore RSI, appa-
rait, pour certaines formulations particulieres de béton, lorsque la température de
louvrage est supérieure a 65°C' et que 'environnement externe du matériau est
caractérisé par une humidité élevée. Les conséquences de cette réaction sont alors
semblables a celles de la réaction alcali-granulats, a savoir, un gonflement de la

microstructure entrainant une baisse notable des performances mécaniques [11].

On note que I'émergence de ces deux pathologies du béton est, entre autres, fortement

dépendante de la quantité d’eau présente au sein des pores ou bien dans ’environnement

11
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de l'ouvrage.

FI1GURE 1.7 — Image en microscopie électronique a balayage du gonflement et de la fissuration
d’un granulat par réaction alcali-granulats, d’apres [12].

1.5 Influence de la teneur en eau sur ’auscultation

des ouvrages

En plus d’étre étroitement liée a différents mécanismes nuisibles pour la durabilité
d’un ouvrage en béton, la teneur en eau est également une grandeur d’influence sur de
nombreuses techniques d’auscultation des structures. Lors de la conduite d’essais non
destructifs, une information sur la quantité d’eau présente dans I'espace poral du matériau
peut étre utile a I'interprétation des données acquises [2]. On cite par exemple la mesure
par propagation d’ondes ultrasonores dans un béton (estimation du module d’Young,
estimation de la résistance a la compression) pour laquelle la vitesse de propagation de
I'onde acquise est dépendante du degré de saturation du béton étudié [13]. De maniére
équivalente, lors de mesures radar (estimation du module d’Young, estimation du taux
de fissuration, détection d’armatures), la position dans la structure est calculée a partir
de la mesure du temps de propagation de 'onde, sous réserve d'une connaissance de la
vitesse de propagation. Cette vitesse, la encore, est dépendante de la teneur en eau du
béton [14] [15] [16] [17]. Finalement, dans le cadre de 'estimation du degré de corrosion
des armatures présentes au sein d’un béton armé, les mesures de résistivité électrique
effectuées entre I'extrémité d’une armature et la surface du béton dépendent, en plus du
degré de corrosion, de la résistivité du béton d’enrobage et, a fortiori, de sa teneur en eau
[18].
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1.6 Pourquoi et comment déterminer la teneur en
eau”?

Comme démontré précédemment, la teneur en eau d’un béton est un marqueur impor-
tant de la durabilité de certains ouvrages de génie civil et une grandeur importante pour
I'interprétation de mesures non destructives. Parmi les multitudes d’applications offertes

par la connaissance de cette grandeur rappelées par A. Courtois [19], on retiendra :

® La possibilité de recaler les lois de comportement de retrait et de fluage afin d’amé-

liorer le pronostic de durée de vie de I'ouvrage.

® [’évaluation du risque d’émergence de pathologies comme 1’alcali-réaction ou la

réaction sulfatique interne entrainant le gonflement de la structure.

® La preuve d'un degré de saturation minimal dans le béton garantissant une imper-

méabilité a l'air lorsque celui-ci joue un role de barriere entre deux environnements.

® Une information quant a I'influence de ’humidité sur certains essais non-destructifs

sensibles a la présence d’eau (mesures par ultrasons ou radar par exemple).

Ce champ des possibles peut néanmoins se retrouver limité par la capacité dont on dispose
a mesurer la teneur en eau sur des ouvrages ne permettant pas le prélevement d’échan-
tillons. La méthode standardisée consistant en une mesure de la perte de masse d'un
échantillon carotté et séché en étuve a 105°C' ne peut en effet s’appliquer a I’étude de
nombreuses structures de génie civil pour lesquelles 'intégrité de 'ouvrage doit étre res-
pectée. La méthode utilisée pour des mesures in-situ doit alors étre adaptée selon le type
et la fonction de 'ouvrage étudié, afin de tenir compte du critere non destructif de la
mesure.

Dans ce contexte, les méthodes d’évaluation non destructives, reposant principalement
sur ’analyse de phénomenes électromagnétiques sensibles a la présence d’eau en surface
et & coeur du béton, nécessitent de relier les grandeurs mesurées (résistivité électrique,
permittivité diélectrique) & la teneur en eau du béton par une calibration en laboratoire
pratiqué sur des éprouvettes et donc limité aux ouvrages neufs [20] [21]. Pour les ouvrages
plus anciens, interdisant les prélevements de béton, les mesures non-destructives se ré-
velent difficilement utilisables d’'un point de vue quantitatif.

On note également une calibration unique pour chaque béton, avec une relation entre te-
neur en eau et grandeurs mesurées fonction de la microstructure et donc de la formulation
(granulat, type de ciment, rapport %, etc.). Si cette étape de calibration n’a pas été prévue
des la mise en ceuvre du béton, cette relation reste inconnue. Le principal verrou scien-
tifique se situe alors dans la prédiction des propriétés électromagnétiques du béton afin
de simuler et d’interpréter les mesures issues des méthodes d’évaluation non-destructives

mises en ceuvre sur ouvrage.
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Dans un contexte de réponse aux besoins non satisfaits de caractérisation des gradients
de teneur en eau du béton en profondeur (projet ANR ContINuS!), I'étude présentée pro-
pose de faire le lien entre les propriétés intrinseques du matériau béton (porosité, teneur
en eau, nature et quantité de granulats, etc.) et les grandeurs physiques mesurées (ici
la permittivité diélectrique) par les méthodes d’auscultation électromagnétiques usuelles

(radar, sondes capacitives, sondes coaxiales ouvertes, etc.).

1.7 Conclusion

Le béton est un des matériaux de construction les plus utilisés au monde. L’évolution
de ses caractéristiques structurelles et mécaniques tout au long de sa durée d’utilisation
impose pour de nombreux ouvrages un suivi régulier de son état de santé. Parmi les dif-
férents phénomenes de déformation différée, certains, comme le fluage ou le retrait, sont
intrinsequement liés a la présence d’eau au sein de la structure poreuse du béton. Les
pathologies de gonflement du matériau liées a la présence d’eau dans le béton (réaction
alcali-granulats ou réaction sulfatique interne) peuvent, elles aussi, impacter les perfor-
mances mécaniques d’un ouvrage. La teneur en eau est également une grandeur d’influence
sur de nombreuses techniques d’auscultation des ouvrages en béton. Lors de la conduite
d’essais non destructifs, une information sur le degré de saturation du matériau peut étre
utile a 'interprétation des données acquises. Mesurer la teneur en eau d’un béton est donc
un enjeu clé pour améliorer 'estimation de la durabilité d’une structure en béton exis-
tante. Lorsque celle-ci est soumise a une contrainte de non-destructivité, des dispositifs
d’auscultation reposant sur la propagation d’une onde électromagnétique dans le milieu

étudié sont généralement privilégiés.

1. Projet ANR ANR-14-CE22-0005. 2014-2019. Controle non-destructif et Inversion Numérique pour
la Surveillance des structures de grandes dimensions.
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Chapitre 2

Mesures électromagnétiques pour la

teneur en eau des bétons

2.1 Introduction

La présence d’eau au sein d'un matériau poreux influence plusieurs de ses propriétés
physiques quantifiables par le biais de caractérisations électromagnétiques. Apres présen-
tation des principales grandeurs exploitées, plusieurs techniques appliquées aux matériaux
cimentaires seront évoquées. Quand certaines technologies reposent sur une mesure de la
résistivité ou de la conductivité électrique d’un milieu, d’autres recherchent des valeurs de
permittivité diélectrique. En fonction des contraintes et exigences fixées sur la mesure de
permittivité dans les milieux cimentaires dans le cadre de 1’étude, le choix du dispositif
adopté s’est porté vers les sondes coaxiales ouvertes. Une description des dispositifs spé-
cialement congus pour I'étude sera détaillée au c6té de la modélisation par élément finis

construite afin d’en évaluer la performance et les différentes caractéristiques.

2.2 Propriétés électromagnétiques dans les milieux

poreux

La mesure de grandeurs électromagnétiques pour le controle non destructif consiste
en I’étude de la réponse du milieu sondé a une excitation électromagnétique. Lors de
la caractérisation des milieux cimentaires, la perméabilité magnétique i de 'objet étudié
ainsi que celle de ses constituants, sera supposée égale a celle du vide (pg = 47 1077 H/m).
Tous les phénomenes d’aimantation dans le milieu seront alors négligés et la réponse du

matériau a 'excitation se résumera aux phénomenes de conduction et de polarisation.
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DES BETONS

2.2.1 Conduction électrique

Un premier effet résultant de I'action d’un champ électrique sur un milieu poreux
concerne le déplacement de charges libres lors d'un phénomene de conduction électrique.
On parlera de conduction électronique ou ionique en fonction de la nature des charges
déplacées (électrons ou ions). Au sein d'un milieu poreux tel qu'un matériau cimentaire,
la concentration en espeéces ioniques et la salinité de la solution interstitielle font de la
conduction ionique le phénomene prédominant [22]. Lors de I'application d’un champ
électrique variable défini par une fréquence suffisamment élevée, un retard dans le dé-
placement des charges s’observe. Des pertes de conduction au profit de phénomenes de
polarisation permettent alors de définir la conductivité d’un milieu comme une grandeur
complexe dont la partie imaginaire permet de quantifier certains phénomenes de polari-
sation. On note o (S/m) la conductivité complexe, fonction de la pulsation w de la source
d’excitation, telle que,

o(w) =o' (w) —io"(w) (2.1)

ﬁ
La densité de courant de conduction Jo résultant du mouvement des charges libres s’ex-

prime alors en fonction du champ ﬁ par la loi d’Ohm telle que,

Jo=0F (2.2)

2.2.2 Polarisation diélectrique

Sous l'effet d’'un méme champ électrique, les charges dites "liées", ne sont susceptibles
de se déplacer que sur de tres faibles distances. La conséquence de ces déplacements est
la création d’'un moment dipolaire localisé ou bien 'orientation parallele au champ élec-
trique incident du moment dipolaire permanent porté par une molécule polaire comme
I’eau. En fonction de la nature des charges liées, on distingue différents types de polari-
sation. La polarisation électronique concerne le déplacement sur une faible distance des
électrons d'un matériau, lorsque le barycentre de leur charge ne coincide plus avec celui
des protons du noyau atomique [23]. L’impact du champ incident s’observe également
sur les especes ioniques lors d'un phénomeéne de polarisation ionique. La polarisation di-
polaire concerne, elle, 'orientation des molécules polaires selon la direction du champ.
Finalement, on parlera de polarisation interfaciale ou polarisation Maxwell-Wagner lors
de la migration et de 'accumulation de charges a l'interface de deux milieux rencontrés
dans un méme matériau. La capacité d’'un matériau a se polariser est alors définie grace
a la grandeur physique permittivité (F/m). Celle-ci possede une dépendance fréquentielle
et les pertes de polarisation observées sur certaines gammes de fréquences permettent de
lui définir une partie imaginaire. Le retard, ou déphasage, entre excitation et orientation

des moments dipolaires dii aux frottements entre espéces polarisées au-dela d’une certaine
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fréquence, résulte dans la relaxation du phénomene de polarisation. Chaque phénomene
de polarisation possédant une fréquence de relaxation propre, les pertes de polarisation

s’étalent sur une plage fréquentielle tres large [23] comme présenté Figure 2.1.

FIGURE 2.1 — Dispersion associée aux différents phénomeénes de polarisation (modifié de [24]).
La susceptibilité x est définie par y =1 —e.

La permittivité s’exprime alors comme une grandeur complexe € telle que,
e(w) = € (w) — i’ (w) (2.3)

Cette permittivité est généralement présentée normalisée par la permittivité du vide (¢y =
8.85.107!2 F/m) et ainsi appelée permittivité relative ¢,. On se permettra néanmoins dans
la suite de ’étude d’appeler permittivité e la permittivité relative €,. Lors de la description
de la permittivité d’un milieu hétérogene, on introduit la notion de permittivité effective
€eff, Permittivité résultante assimilable a la grandeur apparente ou macroscopique associée
au milieu.

Le déplacement des charges liées sous 'effet d’'un champ électrique permet de définir une
densité de courant de déplacement. D’apres ’équation de Maxwell-Gauss pour le cas d'un

matériau diélectrique isotrope on a,
divD = p (2.4)

p étant la densité de charges libres et B I'induction électrique caractérisant la densité to-
tale de charge induite aux bornes du systéme étudié [25]. L’induction électrique s’exprime

en fonction de la polarisation totale ? induite dans un milieu par,
B = EOE + ? = eoerﬁ (2.5)

ou ? = NakE;, avec N le nombre total d’especes polarisables, a leur polarisabilité res-
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pective et E le champ électrique local a chaque espece polarisable. La polarisabilité
s’exprimera de maniere différente en fonction de la nature de I'espece et du type de pola-
risation [25]. On exprime alors la densité de courant de déplacement comme la variation

temporelle de la densité de charge avec,

. 9D(t)  9E(®) 0B
JD = ot = €p ot + ot

(2.6)

Les deux termes traduisant respectivement courant de déplacement dans le vide et réponse
du matériau. Finalement, la densité de courant totale s’exprime comme la somme des

contributions de densité de courant de conduction et de déplacement tel que,
- =
7 =Joc+ Jp (27)

L’extension de cette équation au domaine fréquentiel par transformée de Fourier résulte
en,
J(w) =0cE(w) + jwD(w) (2.8)

J(w) = [0 + jweper (w)] E(w) (2.9)

2.2.3 Interaction des ondes électromagnétiques avec ’eau

L’asymétrie dans la distribution des charges portées par les atomes des molécules
d’eau lui conféere un moment dipolaire permanent non nul. En dehors de tout champ
électromagnétique, la polarisation moyennée sur ’ensemble des molécules d’eau tend vers
une valeur nulle. Ce n’est plus le cas en présence d’une source de champ électrique externe.
Le couplage des moments dipolaires avec le champ électrique appliqué au milieu induit une
réorientation des moments dans la direction du champ appliqué. La polarisation moyenne
est alors non nulle. Ces réorientations sont possibles lorsqu’un nombre suffisant de liaisons
hydrogenes existantes entre chaque molécule d’eau est détruit par agitation thermique. Ces
mémes liaisons sont alors responsables du temps de réorientation et donc du phénomene
de relaxation apparaissant aux alentours de 17 GHz. Pour des fréquences inférieures a
100 GHz, le modele de Debye est généralement utilisé pour décrire la dispersion de la
permittivité de l'eau [26]. Son expression dépend du temps de relaxation des molécules
d’eau 7 et de la constante diélectrique extrapolée aux fréquences nulle €, et infinie e,
avec,

€stat — €oo o

€ = €0 + . + (2.10)
14wt WeEg
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La permittivité peut étre exprimée selon une partie réelle €. et imaginaire €. par €, =

/ /)
€, — 1€, avec,

r €stat — €co
67. _€OO+W (211)
1" WT(Gstat - 600) ‘7(0>
= 2.12
r 1+ w2r? * Weg (2.12)

Ces parties réelles et imaginaires sont présentées Figure 2.2 pour le cas de I'eau pure ainsi
que pour le cas d’eaux de conductivité 1 S/m et 3 S/m en fonction de la fréquence. On
note que pour des fréquences inférieures a 1 GHz, le comportement fréquentiel des parties
réelle et imaginaire de la permittivité d’eaux conductrices est modélisé par une partie

réelle constante et une partie imaginaire définie par,

o = 20 (2.13)

FIGURE 2.2 — Dispersion des parties réelles et imaginaires de la permittivité de ’eau d’apres le
modele de Debye.

Le modele de Debye, dans la limite haute des 1 GHz, peut donc étre simplifié par une
partie réelle constante ainsi que par une décroissance en 1/f de la partie imaginaire de la

permittivité tel que présenté Figure 2.3 pour des conductivités de 1 S/m et 3 S/m.
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FI1GURE 2.3 — Comparaison de la dispersion des parties réelles et imaginaires de la permittivité
de 'eau d’aprés le modele de Debye et un modele simplifié.

2.2.4 Effet de la teneur en eau sur les propriétés électromagné-

tiques des milieux poreux

L’intérét d'une mesure électromagnétique pour déterminer la teneur en eau d’un mi-
lieu poreux se justifie dans le fort contraste de permittivité diélectrique existant entre la
solution interstitielle, le gaz présent et la matrice solide du matériau. La quantité d’eau
incluse impacte donc grandement la valeur de permittivité macroscopique mesurable sur
un matériau cimentaire comme le béton. Une augmentation du phénomene de polarisation
dipolaire contribue a I’élévation de la valeur de permittivité €,,40r0. La partie imaginaire de
cette propriété est également impactée par 'accroissement des mécanismes de relaxation
ainsi que par la présence d’espéeces ioniques au sein de la phase liquide, responsables du
mécanisme de conduction ionique [27]. De nombreux travaux présentent alors 1’évolution
de la permittivité mesurée sur des échantillons de béton a différentes saturations en eau
[28] [15] [29] [30] [1] [31] [20]. La Figure 2.4 rapporte les résultats a 1 GHz en terme de
partie réelle et imaginaire de la permittivité, en fonction de la saturation lors d'une étude

menée par Robert et al. [32].
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FIGURE 2.4 — Partie réelle et imaginaire de la permittivité d’un béton et d’'un mortier & 1 GHz
en fonction de la saturation [32].

Comme pour I'étude du vieillissement des ouvrages en béton, des travaux rapportent
une baisse de la valeur de permittivité de milieux cimentaires lors de la progression de la
phase de cure due a la consommation d’eau par le ciment pendant la réaction d’hydratation
[33] [34].

2.3 Etat de ’art du diagnostic des matériaux cimen-

taires par méthodes électromagnétiques

Il a été établi que le calcul de teneur en eau dans un matériau cimentaire peut étre
facilité par une mesure de ses grandeurs électromagnétiques. Les dispositifs et méthodes
mis au point depuis plusieurs décennies dans le but d’une mesure robuste et fiable de
la permittivité diélectrique ou de la résistivité électrique d’un tel milieu sont multiples.
L’objectif de cette section n’étant pas d’en faire une liste exhaustive, une sélection des
méthodes les plus répandues et leur principe de fonctionnement sont présentés. Parmi
elles, certaines sont adaptées aux mesures en laboratoire et d’autres sont adaptables a des
mesures sur site. Certaines permettent des acquisitions a fréquence fixe ou bien sur une
large gamme de fréquences. Finalement, la comparaison de leurs caractéristiques justifiera

le choix adopté pour I’étude.

2.3.1 Mesure de résistivité

La résistivité p d’'un matériau cimentaire figure parmi les principales grandeurs phy-
siques fortement dépendantes de la quantité d’eau incluse au sein de la structure poreuse.
Le contraste existant entre la résistivité de la matrice solide et celle de la solution intersti-

tielle riche en espéces ioniques peut dépasser plusieurs ordres de grandeurs. Les méthodes
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reposant sur une mesure de résistivité ou de conductivité sont ainsi utilisées pour étu-
dier les processus susceptibles d’entrainer la corrosion des aciers de renforcement dans les
bétons par transport d’especes ioniques corrosives (diffusion des chlorures) ou bien pour
I'estimation de la teneur en eau [20]. Les nombreuses techniques de mesure développées
reposent sur des configurations géométriques et des positions d’électrodes d’injection et
de mesures différentes. Azarsa et Gupta [35], parmi d’autres [36], présentent un panel des

méthodes de mesures résistives utilisées pour 1’évaluation de la durabilité des bétons.

Mesure en transmission

Lors d’une mesure de résistivité en transmission, deux électrodes métalliques sont dis-
posées sur les surfaces opposées d'une éprouvette de béton. Par injection d'un courant
et mesure d'une différence de potentiel aux bornes des électrodes (ou inversement), la
résistance de I’éprouvettte puis résistivité du matériau est déduite. La facilité de mise en
oeuvre d’une telle méthode est quelque peu compliquée par I'existence d’une résistance de
contact a l'interface entre I’échantillon étudié et chaque électrode. Cette résistance, liée
a la surface des électrodes ainsi qu’a ’état hydrique de surface, peut fortement pertur-
ber l'interprétation de la mesure. Pour en diminuer les effets, un corps conducteur peut
étre placé entre les électrodes et la surface du béton (éponge humide, gels conducteurs,
etc. [37]). On note également parmi les phénomenes limitants, celui de polarisation des
électrodes, souvent paré par 'injection de courants alternatifs plutét que continus comme
rappelé par Du Plooy [38]. Enfin, dans le cadre de ’étude des structures en béton armé,
des méthodes reposant sur une mesure de la résistance entre une électrode placée au
contact de la surface du matériau et une armature, nécessairement apparente, ont été

développées, comme synthétisé par Azarsa et al. [35].
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Tomographie de résistivité électrique

FIGURE 2.5 — Flite d’électrodes et inversion des mesures de résistivité sur une dalle de béton.

La tomographie de résistivité électrique permet de construire une cartographie de la
résistivité dans la profondeur d’un matériau sur la base d’injections de courant et des
mesures de tensions aux bornes d’électrodes disposées a la surface du matériau étudié
(chapitre 4 de [20]). La position des électrodes d’injection par rapport a celle des électrodes
de mesure permet de définir des protocoles d’acquisition (protocole Wenner, Schlumberger,
dipole-dipdle, etc.). Les mesures de résistivité apparentes calculées doivent ensuite étre
soumises a un calcul d’inversion pour le passage aux propriétés réelles en profondeur. Créée
et majoritairement utilisée pour I’étude des sols [39], la transposition de cette méthode aux
milieux cimentaires requiert une considération approfondie des effets de bord du matériau.
Les configurations de mesures reposent bien souvent sur une distribution des électrodes
d’injection et de mesure le long d’une droite, a la surface du matériau [37] (Figure 2.5),
mais different parfois avec des dispositions d’électrodes circulaires autour d’éprouvettes

cylindriques de béton par exemple [40].

2.3.2 Mesure de permittivité

Ground Penetrating RADAR (GPR)

A Tinstar de la tomographie de résistivité électrique, le Ground Penetrating Radar
(GPR), ou radar de sol, est une technique développée pour I’étude des sols, avant d’étre
transposée a la caractérisation des bétons. Le principe de fonctionnement de ces dispo-
sitifs repose sur 1’émission de pulsations électromagnétiques par une antenne émettrice.

Ces impulsions, propagées dans un milieu a étudier, sont réfléchies a chaque interface au
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contraste de propriétés diélectriques. Les données acquises par la ou les antennes récep-
trices [41] sont analysées par le biais de la vitesse de propagation et de 'amplitude des
ondes dans le milieu [38]. Ces grandeurs peuvent alors étre exprimées en terme de permit-
tivité macroscopique du milieu parcouru. Dans un systeéme classique, les deux antennes
(émission, réception) sont positionnées sur la surface du béton avec la possibilité de les
déplacer 'une par rapport a I'autre. L’ensemble du dispositif peut alors étre translaté
le long de la surface pour la construction d'un radargramme dans un but de détection
d’armatures [42], de détection de vides ou encore de mesure de teneur en eau [14] [16]
[17]. Un exemple de radargramme est présenté Figure 2.6 au co6té du dispositif de me-
sure. L’abscisse d’un tel diagramme relate le déplacement du dispositif de mesure tandis
que l'ordonnée (échelle temporelle) peut étre corrélée a la profondeur dans le matériau
étudié sous réserve de la connaissance de la vitesse de propagation dans le matériau et
donc de ses propriétés diélectriques. L’amplitude correspond quant a elle a la quantité
d’énergie réfléchie. On note finalement I'importance du choix des antennes en terme de
leur fréquence de fonctionnement (de 1 GHz a 3 GHz pour les dispositifs usuels d’auscul-
tation des structures en béton) qui aura une influence particuliére sur la résolution ou la

profondeur d’investigation souhaitée lors d'une acquisition.

FIGURE 2.6 — Antennes RADAR (gauche) utilisées pour l'acquisition d’un radargramme sur
béton avec armature centrale (droite) [41].

Time Domain Reflectometry (TDR)

La mesure TDR pour Time Domain Reflectometry, repose sur la propagation d’une
onde électromagnétique le long d'une ligne de transmission. Utilisée comme moyen de
détection de défauts dans les cébles électriques [43], cette méthode a été également adaptée
a la caractérisation électromagnétique de matériaux diélectriques. Depuis la premiere
mesure de teneur en eau dans les sols par TDR rapportée par Topp et al., en 1980 [44],

de nombreux travaux ont été menés pour des applications dans les milieux cimentaires
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[45] [46]. Un dispositif TDR se compose d'une sonde constituée de deux ou trois tiges
métalliques connectées & un réflectometre par le biais d'un céble coaxial (Figure 2.7).
Une pulsation électrique est transmise aux bornes des électrodes par le réflectometre et
on mesure le temps de parcours de 'onde depuis son émission jusqu’a sa réception apres
réflection en bout de tiges. La vitesse de propagation déduite - fonction de la nature du
milieu entourant les tiges métalliques - est utilisée pour le calcul de la permittivité de ce

matériau avec [47],
cT

CT \2
2L)

L étant la longueur des tiges, ¢ la vitesse de la lumiere dans le vide et 7 le temps de

& = ( (2.14)

parcours entre les deux extrémités de tiges. La revue détaillée du fonctionnement de ces
dispositifs a été faite par Robinson et al. [47] et Jones et al. [48], entre autres. On note alors
que la profondeur d’investigation de capteurs TDR est parfaitement connue et peut étre
particulierement importante puisque égale a la longueur des tiges. Pour une application
dans le génie civil, cette méthode présente néanmoins le désavantage de devoir étre noyée

a la construction de 1’édifice.

FIGURE 2.7 — Schéma TDR et spectre acquis.

Sondes capacitives

Un des avantages des sondes dites capacitives réside dans leur aptitude a effectuer
des mesures in-situ, sans prélevement ni conditionnement particulier de 1’échantillon de
béton a caractériser. Ces dispositifs sont constitués de deux électrodes plates métalliques,
distantes I'une de 'autre et positionnées a la surface du matériau a étudier pour former

une capacité a la structure coplanaire comme illustré Figure 2.8. Ces électrodes sont reliées

25



CHAPITRE 2. MESURES ELECTROMAGNETIQUES POUR LA TENEUR EN EAU
DES BETONS

a un oscillateur (30-35MHz [38]) et le systéme échantillon-électrode-oscillateur constitue
un circuit électrique résonant dont la capacité dépendra de la permittivité complexe du
matériau testé €,.. La mesure repose finalement sur la détermination de la fréquence de

résonance fos. du circuit oscillant dont I'expression est rappelée par Villain et al. [29],

1 1
orV/ILC  2nvILKe,

Avec L I'inductance du circuit et K un facteur géométrique dont la valeur peut étre déduite

Jose = (2.15)

d’une calibration par mesures sur échantillons de permittivité connue. Cette méthode est
néanmoins limitée aux mesures surfaciques, bien que des travaux présentent la possibilité
d’investiguer différentes profondeurs par éloignement des électrodes [38] (Figure 2.8). On
note finalement que de nombreuses études rapportent 'utilisation de ces sondes pour la

caractérisation des bétons [29] [49] [25].

FiGURE 2.8 — Exemple de différentes configurations de sondes capacitives permettant 'investi-
gation de différentes profondeurs dans le matériau [38].

Cellules coaxiales

La permittivité complexe de milieux cimentaires peut également étre mesurée sur une
large gamme fréquentielle. Cet avantage permet d’observer d’éventuels phénomenes de
relaxation au sein du matériau étudié mais permet également l'inter comparaison des ré-
sultats avec différentes méthodes d’auscultation opérant a fréquence fixe (RADAR par
exemple). Communément appelées cellules coaxiales, les dispositifs en ligne de trans-
mission coaxiale ont été tres largement étudiés pour la mesure de permittivité diélec-
trique ainsi que de perméabilité magnétique [50]. Ces méthodes reposent sur la propa-
gation d’ondes électromagnétiques monochromatiques au travers d’'un échantillon placé
au sein d'un dispositif comme illustré Figure 2.9. Un analyseur de réseau vectoriel est
alors connecté aux deux bornes externes de la cellule pour 'acquisition de la matrice S

(scattering parameters) dont les parametres dits de diffraction ou de répartition réunissent
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coefficients de réflexion et coefficients de transmission complexes associés au quadripole
constitué par le matériau testé. Ces coefficients traduisant la quantité d’énergie transmise
ou réfléchie par ’échantillon quand celui-ci est traversé par un signal électromagnétique
transverse électrique-magnétique (ondes TEM), ils peuvent étre corrélés aux valeurs de
permittivité et de perméabilité de I’échantillon grace a des procédures numériques comme
la procédure Nicolson-Ross-Weir [51] [52] (procédure détaillée en annexe de [25]). On peut
ainsi faire I’acquisition d’un spectre de permittivité complexe sur une gamme de fréquence
variant du mégahertz a plusieurs gigahertz. La spécificité de I’application de cette méthode
a la caractérisation du béton provient de la taille conséquente du dispositif permettant
une bonne représentativité de la mesure sur échantillons hétérogenes. Ainsi, de nombreux
prototypes de laboratoires ont été mis au point et étudiés ces dernieres décennies pour la
caractérisation des bétons [53] [15] [28] [54].

Certains dispositifs coaxiaux reposent sur la mesure des coefficients de réflexion seuls.
L’échantillon a étudier est alors scellé en bout de ligne de transmission comme présenté
Figure 2.10 [54] [38].

Une autre configuration de cellule coaxiale, sans encapsulation de 1’échantillon en bout de
dispositif, rassemble alors les avantages d’'une mesure en fréquence, sans conditionnement
particulier de I’échantillon & étudier, avec une certaine simplicité de mise en oeuvre. On

parle alors de sondes coaxiales ouvertes (décrites section 2.4).

FIGURE 2.9 — Exemple de dispositif de cellule coaxiale (haut) et mesure de la permittivité
complexe d’une pate de ciment & 50 jours sur la gamme [100MHz; 1GHz| (bas) [25].
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F1GURE 2.10 — Dispositif de demi-cellule coaxiale développée pour la caractérisation des bétons
[54].

2.3.3 Comparaison des caractéristiques et choix du dispositif

Le tableau 2.1 récapitule les principales caractéristiques associées a chaque dispositif
en concordance avec les besoins de ’étude. Dans le cadre de celle-ci, la construction de
schémas d’homogénéisation permettant de lier caractéristiques microscopiques et macro-
scopiques dans les bétons nous contraint a travailler avec des outils de caractérisation
adaptés aux échantillons de petites tailles (composants de la phase cimentaire, pates de
ciment) comme de tailles plus grandes (mortiers, bétons). La possibilité d’effectuer des
mesures sans conditionnement d’échantillon et opérant sur une plage de fréquence large
a justifié le choix de 1'utilisation de sondes coaxiales ouvertes. Le détail de leur principe

de fonctionnement, de leur élaboration et de leur modélisation est présenté ci-apres.

TABLE 2.1 — Récapitulatif des principales caractéristiques associées aux différents dispositifs

présentés.
Dispositif Grandeur | Mise en oeuvre | Plage fréquentielle
Résistivité en transmission p Destructive DC
Tomographie de résistivité p Non-destructive DC
RADAR de sol € Non-destructive 1-3 GHz
Time Domain Reflectometry € Invasive < 1 GHz
Sondes capacitives € Non-destructive 30-35 MHz
Cellules coaxiales € Destructive kHz-GHz
Sonde coaxiales ouvertes € Non-destructive kHz-GHz

2.4 Mesure de la permittivité complexe par sonde

coaxiale ouverte

De nombreuses configurations de dispositifs électromagnétiques en ligne de transmis-
sion coaxiale ont été étudiées pour permettre la mesure de la permittivité complexe des

milieux diélectriques dispersifs [55]. Les sondes coaxiales ouvertes ici présentées disposent
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d’un avantage certain quant a leur simplicité de mise en ccuvre. Dans le passé, leurs pro-
priétés ont été étudiées et appliquées a de nombreuses reprises a la caractérisation de
milieux comme les liquides et tissus biologiques [56] [57] [58], les produits agricoles [59]
[60], les sols [61] [62] [63] ou encore les bétons [64] [65] [54] [54] et méme récemment la glace
[66]. La possibilité de mesures tres large bande et répétables en surface de matériaux plats
font de ces dispositifs des outils potentiellement adaptés aux mesures sur bétons bruts de
décoffrage. Cette section présente le mode de fonctionnement de ces outils, la conception
de nouvelles sondes adaptées a la géométrie des matériaux cimentaires et la modélisation
par éléments finis qui, combinée a un modele de circuit électrique équivalent, permet de

valider le fonctionnement des sondes comme outils de mesure de la permittivité.

2.4.1 Cable coaxial et théorie des lignes de transmission

Théorie des lignes de transmission

FIGURE 2.11 — Circuit électrique équivalent d’une ligne de transmission [67].

La description du concept de mesure de permittivité par sonde coaxiale nécessite
I'utilisation du principe physique de propagation d’un signal électrique dans un cable co-
axial, concept inhérent a la théorie dite des lignes de transmission. L’architecture d’un
cable coaxial se résume a deux structures cylindriques concentriques conductrices séparées
I'une de l'autre par un matériau diélectrique de permittivité connue. L’ame désigne I'axe
central métallique et la gaine 1’élément conducteur distant du premier. Le diametre des
deux cylindres, a et b, respectivement, conditionne I'impédance du cable coaxial. Dans
un tel systeme, seule la propagation des modes transverses électrique-magnétique (TEM)
d’ondes électromagnétiques est possible le long du diélectrique. La composante électrique
et magnétique du champ est donc exclusivement restreinte aux plans perpendiculaires a
la direction de propagation de I'onde (champ nul selon 1’axe de propagation) [55].

Pour comprendre et décrire la propagation d’un signal dans ces cables, on utilise la théo-
rie des lignes de transmission. Cette théorie s’apparente a I'analyse de circuits électriques
classiques a la différence pres que 1’échelle de taille des composants ou bien la fréquence

du courant électrique traversant le circuit y est différente. On considere, dans un circuit
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¢lectrique classique, une longueur d’onde du signal nettement supérieure a la taille du dis-
positif dans son intégralité. Ce n’est plus le cas lors de I’étude des lignes de transmission ;
on considere dorénavant des fréquences ou des échelles de taille permettant d’observer plu-
sieurs longueurs d’onde dans un méme dispositif. Les tensions et courants existants dans
un tel circuit deviennent alors des grandeurs dont 'amplitude et la phase peuvent varier
sur la longueur totale [68]. La brique élémentaire d’une ligne de transmission se schématise
par deux lignes conductrices paralleles. On modélise la propagation d’une onde électro-
magnétique dans une ligne coaxiale comme dans une ligne de transmission. Le schéma
électrique équivalent d’'une portion infinitésimale de cable est alors constitué d’une in-
ductance et d'une résistance en série, ainsi que d’'un condensateur et d’'une conductance
en parallele (Figure 2.11). Quand il est alimenté par un générateur de tension haute fré-
quence, un signal alternatif parcourt le cable coaxial et on observe alors un stockage d’une
partie de I’énergie incidente sous la forme d'un champ magnétique dans I'inductance et
d’un champ électrique dans la capacité, puis d'une décharge de celles-ci dans le reste du
cable au fur et & mesure de I'alternance du courant. Ainsi s’établit la propagation d’une
onde électromagnétique le long du cable. Par application des lois de Kirchhoff sur le circuit
électrique équivalent Figure 2.11, on obtient les équations des télégraphistes - équations

différentielles du courant et de la tension sur la ligne de transmission,

ov(x,t)  Oi(x,t) ,
di(x,t) ov(x,t)
o _07825 — Gu(z,t) (2.17)

Ces équations peuvent étre étendues au cas de variations temporelles harmoniques de v

ou 1,

d‘;f) = —(R + jwL)I(z) (2.18)
dil(;) = —(G + jwC)V(z) (2.19)

Par dérivation puis ré-arrangement des deux précédentes équations, le systeme suivant

peut étre obtenu,

dex;gx) — 2V (z) = 0 (2.20)
dil];? —2I(z) =0 (2.21)

avec y = a +iff = \/(R + jwL)(G 4 jwC) la constante de propagation du signal.

Par résolution des équations différentielles 2.20 et 2.21, les équations de tension et d’in-
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tensité sur la ligne sont obtenues :
V(z)=Vyte "+ Vy e (2.22)
I(x)=1Ife "™+ 1™ (2.23)
On observe sur chacune de ces équations une premiere composante d’onde correspondant
a I'onde incidente émise par le générateur et une seconde correspondant a 1’onde réfléchie

en bout de systeme. Combiné aux équations 2.18 et 2.19, ce systeme permet d’établir une

. . . P . - P vyt
expression de I'impédance équivalente de la ligne de transmission définie par Z; = & =
0

R+ jwL
Zo= ]| ——2 92.24
0 G + jwC (2:24)

1%
—~=. Nous avons,
0

FIGURE 2.12 — Circuit électrique équivalent d’un cable coaxial [67].

Le comportement sur plusieurs unités de longueur du cable se modélisant par une
succession de ces circuits inductifs et capacitifs (Figure 2.12), on néglige alors maintenant
tout phénomeéne de perte sur la ligne (ligne de transmission sans perte, R = 0, G = 0),

les équations 2.22 et 2.23 deviennent :
V(z) = Ve + Vel (2.25)

I(z) = If e3P 4 [ elP” (2.26)

avec 8 = wv LC, le nouveau coefficient de propagation. L'impédance caractéristique de

ligne devient alors Zy = /L/C.

Finalement, le comportement électrique de chaque trongon de ligne étant supposé ri-
goureusement identique, on considere une impédance de circuit constante sur toute la

longueur de céable. Celle-ci est dépendante des diametres a et b décrits précédemment et
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Vix), I(x)

FIGURE 2.13 — Charge en bout de ligne de transmission.

de la nature du diélectrique [68] tel que,

N [ L
JAE— ), =, = =7, [— 2.2
27Tln(a) €\ € 0 €, (2.27)

Effet d’une charge en bout de ligne et coefficient de réflexion

On considere dorénavant la présence d’une charge d’'impédance Z;, connectée en bout
de ligne. Cette impédance, différente de I'impédance caractéristique de la ligne Z;, induit
une réflexion partielle des ondes électromagnétiques se propageant le long du systeme, a
I'interface. La quantité d’énergie réfléchie est alors fonction des deux impédances de part
et d’autre de 'interface [55]. En notant que l'origine de I'axe x coincide avec les bornes
de la charge ajoutée sur la configuration présentée Figure 2.13, il est alors possible de

e e _ V() _ Vit+vy .
définir 'impédance aux bornes de la charge par Z; = = Zy. Le coefficient de

0 = Vv,
réflexion en tension de 'onde incidente I" (également défini comme le parametre Sy; de la

charge) se définit maintenant comme le rapport - avec ainsi,
Vo

Zr, — Zy

F:S = ——
Wz 7

(2.28)

Ce coefficient de réflexion est mesurable en connectant le systeme combinant la ligne de
transmission et la charge a un analyseur de réseau vectoriel. Il sera utilisé ensuite pour

identifier la permittivité de la charge connectée.
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Changement du plan de référence

Vi, 1 Va, 12

Zin 7.

FIGURE 2.14 — Changement de plan de référence sur une ligne de transmission.

Lors d’une mesure par sonde coaxiale ouverte, un analyseur de réseau est utilisé comme
source d’un signal se propageant au sein du dispositif jusqu’au matériau placé en son ex-
trémité. La différence d’impédance a I'interface sonde-matériau entraine une réflexion par-
tielle de ’énergie incidente. On se trouve alors dans la situation présentée précédemment
dans laquelle une charge d’impédance Zj, est connectée en bout de ligne de transmission
sans perte. Ainsi, en considérant la sonde comme une ligne de transmission sans perte
et I’échantillon comme une charge connectée a son extrémité, le parametre Sy calculé a
I'emplacement précis de la source (& une distance L de l'interface entre sonde et échan-
tillon sur la Figure 2.14) doit étre rapporté a l'interface entre 1’échantillon et la sonde
(i.e. aux bornes de la charge 7). Cette étape se justifie par la différence d’impédance
(déduite des valeurs du parametre S) existant entre 'entrée d’une ligne de transmission
et une charge placée en bout de ligne. Le parametre S aux bornes de la charge (S%) est
calculé en fonction du parametre S en sortie d’analyseur de réseau (S), de la fréquence

du signal et de la longueur L par,

S2 = Sl ¥k (2.29)

2.4.2 Architecture et propriétés des sondes coaxiales
Architecture des sondes

L’architecture et le principe de fonctionnement des cables coaxiaux sont utilisés pour

la conception de sondes coaxiales ouvertes.
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F1GURE 2.15 — Sonde coaxiale et analyseur de réseau Anritsu MS46121A

FIGURE 2.16 — Schéma de I’ame (gauche) et de la gaine métallique (droite) constituant la sonde
coaxiale.

La figure 2.15 présente le systeme de mesure constitué d’un analyseur de réseau vec-
toriel Anritsu MS46121A et de la premiere sonde congue pour ’étude. Celle-ci possede
I’architecture générale d’un cable coaxial avec la présence d’'une ame centrale séparée
d’une gaine métallique par de 'air. Elle est caractérisée par un rayon d’ame a = 6.5 mm
et d’un rayon externe de diélectrique b = 15 mm en bout de sonde. Le signal émis par
I’analyseur de réseau est alors propagé dans la sonde jusqu’a 'extrémité de celle-ci. L’ar-
chitecture spécifique caractérisée par la conservation du rapport b/a tout au long de la
sonde permet un prolongement de la propagation sans phénomene de réflexion au sein
du dispositif. Le systéme peut alors étre modélisé comme une ligne de transmission sans
perte. La structure interne de la sonde est schématisée Figure 2.16. L’ame et la gaine en
laiton sont maintenues ensemble a 'extrémité haute de la sonde grace a un connecteur N
caractérisé par une impédance de 50 2.

L’échantillon a étudier est placé contre la surface inférieure de la sonde tel que présenté

Figure 2.17 lors d'une mesure sur éprouvette de béton.
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FIGURE 2.17 — Mesure par sonde coaxiale sur éprouvette de béton.

On considérera ici uniquement le cas d’échantillons de profondeur semi-infinie, c’est
a dire suffisamment profonds pour que I'amplitude du champ ﬁ soit au moins de deux
ordres de grandeur inférieure en bout d’échantillon qu’a celle présente a 'interface avec la
sonde [56]. Komarov et al., [66] rappellent que la propagation d’une onde dans I’échantillon
peut étre représentée comme une distorsion du signal TEM a proximité de I'ouverture.
On observe alors 'apparition d'une composante du champ électrique dans la direction de

propagation de I'onde comme imagé Figure 2.18.

FIGURE 2.18 — Représentation de la pénétration du champ électrique lors d’une mesure par
sonde coaxiale d’apres [66].

Le diametre élargi en bout du dispositif permet enfin d’augmenter le volume d’investi-
gation du systeme, ouvrant ainsi sur la possibilité de réaliser des mesures sur échantillons
hétérogenes caractérisés par des volumes élémentaires représentatifs plus importants. Le
coefficient de réflexion alors mesuré, dépend de l'impédance de la sonde et de celle du
matériau. Cette impédance contenant les propriétés électromagnétiques de 1’échantillon
étudié, on en déduit une possible relation entre quantité d’énergie réfléchie et permittivité

de 'objet analysé.
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Fréquence de coupure des sondes coaxiales

Une mesure de permittivité par sonde coaxiale ouverte n’est possible que sur une
gamme de fréquence permettant la propagation exclusive d’ondes TEM. L’apparition de
modes d’ordre supérieur (transverse-électrique TE ou transverse magnétique TM) au dela
de certaines fréquences permet de définir une fréquence de coupure du systeme de mesure.
La fréquence de coupure des modes TE et TM est définie pour le cas des dispositifs en

ligne de transmission coaxiale [25] par,

ne
fre = RN (2.30)
frv = e (2.31)

(b— a)\/ Er oy
Avec n =0,1,2, ... Pordre et ¢ la célérité de 'onde dans le vide. Le premier mode d’ordre
supérieur étant le mode TEL, la fréquence de coupure des cellules coaxiales peut étre

définie comme,
c 1

erfir w(b + a)

Je= (2.32)

On supposera alors, dans la suite de I’étude, la transposition de ces fréquences au cas des

sondes coaxiales ouvertes.

Volume d’investigation des sondes coaxiales

Afin d’estimer le volume d’investigation des sondes coaxiales, de nombreux travaux
ont été menés pour calculer la profondeur de pénétration des ondes dans un échantillon
lors d’une mesure [69] [70] [71]. D’aprés Meany et al. [69] et Adous [54], cette profondeur
est du méme ordre de grandeur que le diameétre de la sonde. Meany et al. [69] ont estimé
I'influence de parametres tels que le diametre de la sonde, la fréquence du signal et la
permittivité du milieu étudié sur la profondeur de pénétration. Le diametre de la gaine
serait alors le parametre le plus influent avec une dépendance quasi nulle en fréquence et
permittivité du matériau. Cette profondeur jouant un réle crucial lors la caractérisation
de milieux hétérogenes tels que les matériaux cimentaires pour lesquels les volumes élé-
mentaires représentatifs (VER) peuvent étre de plusieurs centimetres cubes, le diametre

des sondes doit étre adapté a la microstructure des échantillons a caractériser.

Descriptif des sondes congues

Au total, trois dispositifs sont fabriqués. A rapport b/a constant, chacun est caracté-
risé par un diametre et donc un volume d’investigation différent afin d’adapter le volume
d’investigation a chaque matériau étudié en fonction de la plus grande de ses hétérogé-

néités. La sonde au plus grand diametre (gauche de Figure 2.19) est congue de la méme
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maniere que le premier dispositif. La plus petite (droite de Figure 2.19) est usinée a partir
d’un connecteur N dont 'extrémité a été rectifiée tel que présenté Figure 2.20. L’archi-
tecture interne et le fonctionnement restent les mémes a la différence pres de la nature du

diélectrique (ici du Téflon).

FIGURE 2.19 — Trois sondes coaxiales de diametre différent congues pour ’étude.

FIGURE 2.20 — Connecteur N (gauche) et sonde coaxiale fabriquée (droite).

Le tableau 2.2 présente I’ensemble des caractéristiques associées a chaque sonde ainsi
que les applications visées. La fréquence de coupure intrinseque est calculée en fonction de
la nature du diélectrique séparant &me et gaine métallique (air ou Téflon). La fréquence de
coupure est ensuite calculée pour un échantillon de permittivité e, = 20. Cette valeur de
permittivité est choisie ici comme la valeur maximale pouvant caractériser un échantillon
de béton saturé en eau, dans le but de définir les bornes d’une plage fréquentielle au
sein de laquelle une acquisition peut étre effectuée. La plus grande sonde sera adaptée
aux mesures sur béton et la sonde de taille moyenne aux mesures sur pates de ciment
et mortier, dont la plus grande des hétérogénéités n’excédera pas quelques millimetres.
Le plus petit des dispositifs sera finalement adapté a la caractérisation de solutions, de

surfaces rectifiées de granulats ou encore de phases cimentaires pures. Enfin, il a été choisi
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pour la suite de I’étude de limiter la fréquence maximale d’utilisation des sondes a 1 GHz,

malgré une fréquence de coupure plus élevée pour le plus petit des dispositifs.

TABLE 2.2 — Caractéristiques et applications des différentes sondes congues.

Sonde 2a (mm) | 2b (mm) | feintrinseque | Jfeer=20 Application
Grande 21.5 50 2.7 GHz | 0.60 GHz Béton
Moyenne 13 30 4.4 GHz 1.0 GHz Mortier, Pate
Petite 2.4 9 12 GHz 3.7 GHz | Liquides, Granulats, etc.

Modeles électriques équivalents des sondes coaxiales

De nombreux modeles simulant le comportement des sondes coaxiales ouvertes placées
en surface de matériaux homogenes semi-infinis ont été développés ces trente dernieres
années pour déterminer, a partir d’'une mesure de coefficient S, la permittivité diélec-
trique d’échantillons. Différents de la procédure numérique NWR, (Nicholson, Ross, Weir)
[51] [52] utilisée pour obtenir les caractéristiques électromagnétiques a partir des para-
metres S dans une cellule coaxiale, la plupart d’entre eux repose sur un modele de circuit
électrique équivalent de la sonde et suppose pour certains I’échantillon comme introduit
entre les deux bornes d'un condensateur. On retient parmi les plus utilisés le modele
rayonnant [72] dont le circuit équivalent présenté Figure 2.21 est rappelé par Chen et
al., [55]. Le systéme y est représenté par deux condensateurs de capacité C(e,) et Cy
et une conductance G(w,€,) rayonnante, tous connectés en parallele. La relation entre
impédance et permittivité n’étant pas rappelée ici, il reste néanmoins important de pré-
ciser que '’emploi d'un tel modele requiert la mesure du coefficient S7; de trois milieux

de permittivité connue pour calculer les inconnues du systeme, a savoir, Cr,C(€,) et G(e;).

V(x), I(x)

T

FIGURE 2.21 — Modele de sonde rayonnante.

Un second modele dit de "ligne virtuelle" assimile la propagation des lignes de champ
dans la sonde a la propagation dans une ligne de transmission classique prolongée par un
second segment virtuel de ligne représentant 1’échantillon semi-infini. La longueur L du
segment au sein du matériau (Figure 2.22) correspond a la distance depuis la surface de
la sonde a la profondeur maximale de pénétration des lignes de champ. La terminaison
de la ligne est alors assimilée & un circuit ouvert. Chen et al., [55] rappellent la relation

entre impédance mesurée en téte de sonde et permittivité du matériau. Cette méthode
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requiert I'utilisation de deux matériaux témoins de permittivité connue pour s’affranchir

des parametres L et D (longueur de sonde sur la Figure 2.22).

FIGURE 2.22 — Modele de sonde en ligne virtuelle d’apres [55].

Le modele dit "capacitif" utilisé dans la suite des travaux suppose un circuit équivalent
du systeme sonde et échantillon constitué de deux capacités C et C'(e,) = €ge, A disposées
parallelement, sans la présence d’une résistance propre au modele de sonde rayonnant
(Figure 2.23).

Vi(x), I(x)

20, B G Cle)

FIGURE 2.23 — Modéle de sonde capacitif.

On précise alors que la capacité C(e,), correspondant a celle de I’échantillon, est une
grandeur complexe dont la partie imaginaire permet de tenir compte des pertes diélec-
triques au sein du matériau. La capacité C'; correspond a la capacité de stockage d’énergie
due aux champs dits de "franges" - champs non affectés par la présence du diélectrique
et existant entre les deux électrodes d’'un condensateur aux extrémités de celles-ci [73].
La capacité C(e,) correspond, a la capacité de stockage d’énergie dans le diélectrique en
contact avec la sonde avec ¢, la permittivité du milieu et A un facteur tenant compte de la
géomeétrie de la sonde. N’ayant pas affaire ici & un condensateur plan, le facteur A est tres
difficilement estimable. Gjda et al. [74] justifient finalement un lien entre modele de sonde
rayonnante et modele capacitif par négligence de la conductance rayonnante en dessous
d’une certaine fréquence dépendant des dimensions de la sonde. Le modele capacitif serait
ainsi adapté a des longueurs d’onde justifiant la condition a/A < 0.04, avec A la longueur
d’onde et a le diametre de ’ame en extrémité de sonde. Pour le cas d’une sonde de rayon
d’ame a = 6.5 mm, la fréquence maximale est alors de 1.8 GHz. En suivant ce modele,

I'admittance du circuit équivalent de sonde et matériau est finalement donnée par [75],

Y = jw(C + o6, A), s §<mm (2.33)
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Y = G(e) + jw(C + e, A), s % > 0.04 (2.34)

Au vu des fréquences de coupures associées aux différentes sondes congues et de la gamme
d’utilisation, on conclut que le modele capacitif sera plus adapté que le modele rayonnant.
I est alors possible de s’affranchir des coefficients Cy et A, difficilement estimables, par
utilisation de deux matériaux de référence de permittivité connue.

L’expression de la permittivité du matériau a étudier s’exprime finalement en fonction de
€' et €, permittivité des deux matériaux témoins,

Y, —yrel

R R G [t
r Y—Qref _ leref

) (2.35)

On rappelle finalement 'expression du coefficient de réflexion en bout d’une ligne de

Z.—Z
Zi+Z

de déduire d’une mesure de parametre S;; sur ’échantillon inconnu, une valeur de per-

transmission d’impédance Z; sur une charge d’impédance 7, S1; = 2, permettant

mittivité avec I’équation 2.35.

2.4.3 Validation numérique du protocole de mesure
Modélisation par éléments finis du systéme de mesure

Afin de valider le fonctionnement des sondes congues dans le cadre de ’étude, il a été
choisi de construire un modéle numérique par éléments finis du systeme de mesure complet.
Parmi les nombreuses études dédiées au fonctionnement de tels dispositifs, la simulation
numérique de leur fonctionnement a été principalement conduite par la méthode des
éléments finis ou encore par la méthode des moments [59] [76] [77] [75] [54] [62]. La suite
des travaux présentés a été menée grace a 'utilisation du module RF (Radio Frequence)
du logiciel commercial de modélisation par éléments finis COMSOL Multiphysics 5.2. Ce

module permet de résoudre dans l'espace I’équation du champ électrique ﬁ,

Ve 've ﬁ) — k(e — j—")ﬁ =0 (2.36)

WeE€o

En définissant un port d’entrée sur la géométrie construite par lequel un signal élec-
tromagnétique transverse électrique-magnétique est émis, le logiciel permet de calculer
le coefficient de réflexion Sy; correspondant en ce méme point. L’objectif de I'étude se

résume alors en deux étapes :

1. L’application du modele capacitif aux parametres Sy, simulés pour un matériau aux
propriétés prédéfinies pour en valider I’adéquation avec la plage de fonctionnement

des sondes.
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2. La reproduction numérique d’'une séquence de mesures pour en comparer les résul-

tats obtenus.

Géométrie et propriétés des éléments simulés

FIGURE 2.24 — Géométries construites pour les trois sondes et conditions aux limites associées.

L’ensemble des simulations présentées repose sur des géométries d’échantillons ex-
clusivement homogenes. Cette condition permet la construction de modeéles numériques
2D axi-symétriques, tres peu cotliteux en temps de calcul et représentatifs d’une me-
sure effectuée sur des échantillons homogenes ou dont la plus grande des hétérogénéités
est suffisamment petite devant le volume d’investigation (respect du volume élémentaire
représentatif (VER)). Les trois géométries construites sont présentées Figure 2.24. Les
dimensions choisies sont définies conformément aux dimensions de chaque élément consti-
tuant les différentes sondes. Les dimensions de I’échantillon placé en dessous des dispositifs
sont ajustables en fonction de la configuration modélisée. Il est alors possible d’attribuer
un ensemble de propriétés électromagnétiques (permittivité, perméabilité magnétique)
aux différents éléments ainsi que de choisir les différentes fréquences de signal émis lors

de chaque simulation. Les propriétés ainsi attribuées sont présentées Tableau 2.3.

TABLE 2.3 — Propriétés attribuées aux éléments de la géométrie modélisée.

Elément € | o (S/m) | p (SI)
Ame (laiton) 1| 71.10° 1
Diélectrique (air) | 1 0 1
Gaine (laiton) 1| 71.10° 1
Echantillon €, oy 1

Les conditions aux limites aux différentes frontieres du systéme sont également pré-
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sentées Figure 2.24. Une condition de conducteur parfait est appliquée tout autour des
éléments métalliques de la sonde et des conditions aux limites d’impédance sont appliquées
autour de I’échantillon. Un port - source de signal TEM, est défini a 'extrémité haute
du systeme pour simuler la connexion de la sonde a un analyseur de réseau vectoriel. La
taille maximale des éléments tétrahédriques du maillage appliquée est de 'ordre de 2 mm
avec un taux d’accroissement maximal de 10%. La simulation est alors conduite pour un
ensemble de fréquences appartenant a une plage spécifiée. Le temps de calcul pour la
résolution des coefficients de réflexion au niveau du port émetteur est alors inférieur a dix

secondes pour une simulation incorporant cent fréquences différentes.

Validation du modéle numérique

Trois exemples de simulation sont présentés pour des permittivités de matériau prises
réelles et fixées a €, = 5, ¢, = 10, ¢, = 15, avec une conductivité o, = 0 S/m. Dans un
premier temps, la géométrie utilisée est celle de la sonde de rayon d’ame a = 6.5 mm.
Dans chacun des cas, le coefficient de réflexion est calculé pour chaque fréquence de signal
puis injecté dans la formule de changement de plan de référence (section 2.4.1). L’opé-
ration est répétée a l'identique pour un matériau de permittivité cette fois-ci égale a 1
(simulation d’une mesure dans l'air) puis 2.1 (simulation d’une mesure sur le Téflon). Les
parametres S1; déduits sont utilisés, apres décalage du plan de référence, comme para-
metres de calibration pour le calcul de permittivité du matériau sondé. L’évolution des
parties imaginaire et réelle de la permittivité calculée est présentée Figure 2.25 et 2.26.
On remarque une bonne cohérence entre les résultats calculés et les propriétés utilisées en
tant que données d’entrée, malgré une erreur croissante avec la fréquence du signal comme
illustré Figure 2.27. Cette divergence émerge a des fréquences plus faibles quand la per-
mittivité de I’échantillon augmente ainsi que lorsque les diametres des sondes augmentent
comme présenté Figure 2.28. En effet, en augmentant les rayons a et b (toutes proportions
gardées), on observe un décalage vers les plus basses fréquences de cette divergence de la
permittivité.

La tendance de ces résultats est alors cohérente avec la fréquence de coupure de ce type

de dispositif décrite précédemment.
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FIGURE 2.25 — Permittivité réelle recalculée pour un matériau simulé de permittivité de 5,10 et
15 pour la sonde de rayon d’ame a = 6.5 mm.

FIGURE 2.26 — Permittivité imaginaire recalculée pour un matériau simulé de permittivité de
5,10 et 15 pour la sonde de rayon d’ame a = 6.5 mm.
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FIGURE 2.27 — Ecart relatif sur la partie réelle de la permittivité recalculée par rapport aux
propriétés d’entrée pour la sonde de rayon d’ame a = 6.5 mm.

FI1GURE 2.28 — Effet d’une variation de diametre de sonde sur la permittivité recalculée pour un
échantillon de permittivité €, = 10.

Finalement, les incertitudes maximales sur la gamme de fréquence utilisée par rapport
aux valeurs d’entrée du modele numérique sont présentées pour chaque sonde (Tableau
2.4) pour les trois permittivités d’échantillon. La fréquence maximale est fixée a 1 GHz

pour les petites et moyennes sondes et a 690 MHz pour la grande.

TABLE 2.4 — Incertitude maximale calculée pour chaque sonde et pour trois échantillons diffé-
rents.

Sonde & =56 =10]¢ =15
Grande 1.0% 3.4% 5.7%
Moyenne | 0.5% | 1.8% 3.2%
Petite 0.5% | 0.9% 1.1%
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2.4.4 Comparaison des résultats numériques et expérimentaux

L’analyseur de réseau vectoriel (VNA) utilisé dans cette étude opere sur des gammes
fréquentielles réglables de 150 kHz a 6 GHz. Une étape de calibration du VNA précede
chaque campagne de mesure. Elle consiste en la mesure du signal réfléchi sur trois charges
différentes et calibrées : circuit ouvert, court-circuit et charge de 502. Cette étape permet
de s’affranchir des perturbations extérieures telles que la température. A I'instar des si-
mulations numériques, I’acquisition des parametres Si; s’effectue en sortie de la source de
signal et un changement de plan de référence doit étre appliqué pour rapporter les valeurs
mesurées a 'interface sonde et échantillon. Cette étape s’effectue en court-circuitant 1’ex-
trémité de la sonde avec un matériau conducteur (matériau réflecteur supposé parfait).
Le coefficient Sl annulant le dépliement de la phase sur la longueur de la sonde est cher-
ché et le plan ajusté. Finalement, une acquisition peut étre effectuée sur un échantillon
inconnu en s’assurant du bon contact entre la sonde et la surface lisse du matériau (les
effets en sont décrits dans la section suivante). Cette procédure est utilisée pour calculer
la permittivité complexe de deux échantillons témoins que sont 1’eau pure et un bloc de
poly(méthacrylate de méthyle) (PMMA). Ces deux échantillons, aux températures et aux
fréquences de mesures ici définies sur [50MHz; 1GHz|, sont caractérisés par des permitti-
vités environ égales a 80 + 0i et 2.7 + 0, respectivement [78]. La sonde de rayon d’ame
a = 6.5 mm est utilisée pour la mesure sur le PMMA et celle de rayon ¢ = 1.2 mm est uti-
lisée pour les mesures sur ’eau dont la valeur élevée de permittivité impose une fréquence
de coupure faible pour les sondes de plus grand diametre. Les valeurs de permittivité
déduites sur cette plage fréquentielle sont alors comparées aux résultats de simulations
numériques pour des échantillons de propriétés €, = 80,0, = 0 et ¢, = 2.7,0, = 0 S/m

comme présenté Figure 2.29 et 2.30.

FIGURE 2.29 — Comparaison des mesures (points) et simulations (trait plein) sur I’eau pure sur
la gamme [50MHz; 1GHz| obtenues pour la sonde coaxiale de rayon d’ame a = 1.2 mm.
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FIGURE 2.30 — Comparaison des mesures (points) et simulations (trait plein) sur un échantillon
de PMMA sur la gamme [50MHz; 1GHz| obtenues pour la sonde coaxiale de rayon d’ame
a = 6.5 mm.

La tendance des spectres obtenus montre un comportement similaire entre modélisa-
tion numérique et mesures expérimentales. Les valeurs sont également proches des valeurs
théoriques, notamment aux plus basses fréquences. On calcule l'incertitude maximale re-
lative entre les différents résultats par le plus grand écart entre deux courbes sur toute
la gamme de fréquence, rapporté a 2v/3 . L’incertitude relative maximale & k = 1 du
modele numérique par rapport a la valeur théorique de 80 est alors de 1.6%. L’incertitude
relative maximale & k = 1 de la mesure par rapport & la valeur théorique est de 2.1%.
On constate donc un écart par rapport a la valeur théorique du méme ordre de grandeur

pour le modele et la mesure.

2.4.5 Effet d’un mauvais contact entre sonde et échantillon

L’effet d'une fine couche d’air située a l'interface entre une sonde coaxiale ouverte
et un échantillon lors d’'une mesure peut avoir une influence importante sur les valeurs
de permittivité obtenues. Cet effet a notamment été étudié et modélisé par Baker et
al., [70]. Meaney et al., [69] en ont quantifié¢ les effets d’'un mauvais contact lors d'une
mesure de permittivité sur un bloc de Téflon plongé dans un liquide et s’éloignant de
la sonde. Une modification non linéaire des propriétés avec la distance entre sonde et
matériau est observée pour des écarts inférieurs au millimetre. Cet effet constitue alors
la principale limitation de l'utilisation des sondes coaxiales ouvertes pour I'étude des
matériaux solides a forte rugosité. L'effet de cette lame d’air a été modélisé dans le cadre
de la présente étude a I'aide du modele numérique de la sonde au rayon d’ame a =
6.5 mm précédemment détaillé. L’échantillon modélisé est cette fois-ci constitué de deux

couches de permittivité différentes. Le matériau en contact avec la sonde se voit attribuer
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les propriétés électromagnétiques de 'air et le matériau distant de la sonde celles d'un
matériau de permittivité ¢, = 5 + 0z. Des simulations sont effectuées pour différentes
épaisseurs de couche d’air et I’évolution fréquentielle de la partie réelle de la permittivité
est présentée Figure 2.31. On note qu’une lame d’air d’1mm d’épaisseur entraine ici une
erreur d’environ 50% sur la valeur mesurée. Cette valeur de permittivité devient égale &
celle de l'air pour un éloignement supérieur a 2.5 cm. Cette valeur est alors cohérente
avec l'ordre de grandeur de la profondeur d’investigation maximale telle que présentée

par Meany et al., [71].

FiGURE 2.31 — Effet de I’épaisseur d’une lame d’air entre la sonde de rayon a = 6.5 mm et
I’échantillon sur une mesure de permittivité.

2.5 Conclusion

Parmi la diversité de dispositifs de caractérisation électromagnétique des bétons iden-
tifiée, le choix des sondes coaxiales ouvertes pour le reste de I'étude s’est justifiée par la
possibilité d’'une mesure de permittivité en fréquence, sans conditionnement des échan-
tillons (hormis la nécessité d’une surface plane) et avec une certaine simplicité dans le
traitement des mesures. Trois sondes différentes ont ainsi congues, modélisées et testées
sur des échantillons de permittivité connue. La plus grande des sondes de rayon d’ame
a = 10.75 mm est caractérisée par une fréquence de coupure maximale de 600 MHz dans
un matériau de permittivité €, = 15, soit proche de celle d’'un béton saturé. Ces fré-
quences sont égales a 1 GHz et 3.7 GHz pour les sondes de rayon d’ame a = 6.5 mm et
a = 1.2 mm, respectivement. Elles permettront, par la suite, la détermination des proprié-
tés électromagnétiques des bétons, mais également de leurs multiples phases, dés lors que
leur surface est suffisamment plane, répondant ainsi au premier objectif de la démarche
globale de I’étude. Les grandeurs mesurées sur les constituants du béton pourront en ef-

fet étre utilisées comme données d’entrée des schémas d’homogénéisation développés et
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présentés par la suite.

48



Chapitre 3

Homogénéisation de grandeurs
électromagnétiques dans les milieux

hétérogenes

3.1 Introduction

Les théories de I'homogénéisation en électromagnétisme, parfois appelées lois de mé-
langes ou théories des milieux effectifs, permettent d’accéder a certaines caractéristiques
des phases d’un milieu hétérogene, a partir d'une information sur la propriété effective
équivalente du matériau, ou inversement. Dans ces milieux ou chaque phase peut étre
identifiée comme porteuse d’une permittivité intrinseque et présente dans une fraction vo-
lumique définie, la grandeur équivalente du systeme résulte de la contribution de chacune
d’entre elles. Une présentation non exhaustive des modeles d’homogénéisation construits
depuis le début du XX®™ siecle sera complétée dans la premiere partie de cette section par
un rapide comparatif de leurs comportements respectifs. Une deuxiéme partie concerne
I'utilisation de certains de ces modeles pour I’étude d’'un sable partiellement saturé en
eau. La comparaison des résultats ainsi obtenus avec les mesures effectuées grace a la
sonde coaxiale de rayon d’ame a = 6.5 mm ainsi qu’avec la modélisation numérique de
I’'expérience, permettra finalement de valider 'utilisation des modeles d’homogénéisation
analytiques pour le calcul de teneur en eau d'un matériau a la structure simple tel qu'un
sable. Les résultats obtenus permettront d’envisager une ouverture a I’étude de matériaux

cimentaires a la structure plus complexe.
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3.2 Modélisation empirique de la permittivité diélec-

trique

L’utilité de I'introduction de modeles d’homogénéisation pour le calcul de teneur en
eau dans les milieux cimentaires provient d’'un manque de transposition des modeles
empiriques d’une composition de matériau a une autre. Avant de présenter les principaux
modeles utilisés par la suite, il semble utile de faire un rapide tour d’horizon des modeles
empiriques et lois de calibration majeurs construits par le passé. Parmi eux, on cite le
plus souvent I’équation de Topp [44] permettant d’associer a une mesure de permittivité
macroscopique €.¢s effectuée dans un sol minéral, sa teneur en eau volumique 6 par la

relation,
0 =4.310%;; —5.5 107", +2.92 10 ey — 5.3 1072 (3.1)

Limitée a une utilisation dans certains sols, une transposition aux milieux cimentaires n’est
pas envisageable. D’autres modeles ne reposant sur aucune considération morphologique
de la structure des milieux étudiés proposent néanmoins de tenir compte de la permitti-
vité ainsi que de la fraction volumique des différentes phases présentes. C’est le cas du
modele de Lichtenecker-Rother [79], parfois appelé modele alpha [80] et dont 'expression
dépend d’un parametre empirique a permettant d’approcher au mieux le comportement

des différentes structures étudiées. On a,

K
eorr = D frek (3.2)
k=1
Avec K le nombre total de phases incluses dans le milieu hétérogene.
Parmi les modeles issus de celui de Lichternecker-Rother, celui de CRIM (Complex Re-
fractive Index Model) a été largement utilisé pour I’étude des roches, sols et bétons [81]
[17] [38]. Il est obtenu pour le cas particulier v = 0.5 et permet I’émergence de I'indice de

réfraction du béton défini par n = ,/e.;; dans I’équation,

Veers = ]; fever (3:3)

Malgré une origine empirique, les équations de Lichtenecker-Rother et le modele de CRIM
ont depuis été démontrés comme déductibles par application de configurations géomé-

triques particulieres & certains modeles d’homogénéisation détaillés plus bas [80].
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3.3 Concept et principaux modeles d’homogénéisa-

tion

3.3.1 Présentation du concept

Contrairement aux lois empiriques parfois construites par regroupement de données
expérimentales, les théories d’homogénéisation ont pour point commun une description
physique des interactions entre les constituants du milieu hétérogene, leur organisation
géométrique et la grandeur effective équivalente du systeme.

On note que les concepts et modeles présentés pour 'homogénéisation de la permittivité
diélectrique sont en réalité transposables a un nombre conséquent de domaines physiques
différents [82]. Les équations dérivées par la suite peuvent pour certaines étre directement
appliquées aux phénomenes de conduction électrique (homogénéisation de la conductivité
électrique) ou de conduction thermique (homogénéisation de la conductivité thermique).
On note également un principe identique dans 'étude des phénomeénes d’élasticité (ten-
seur des modules d’élasticité) [83] [84] [85] [86].

En électromagnétisme, les premiers travaux de construction de lois de mélange de la per-
mittivité remontent au XIX®™® siecle mais trouveront leur plein essor au début du XX®me
siecle avec les travaux de Maxwell-Garnett [87]. Celui-ci propose alors, pour la premiére
fois, une théorie permettant le calcul de la permittivité effective d’une solution colloi-
dale de nanoparticules d’or en suspension dans I’eau, soumise a l'application d’un champ
électrique. Reposant sur une utilisation des équations de Maxwell macroscopiques, cette
formulation largement adoptée puis adaptée depuis plus d’un siecle, permet d’exprimer
la permittivité effective d’un milieu hétérogene constitué d’inclusions sphériques, diluées
dans une matrice de permittivité connue. L’équation dite de Maxwell-Garnett sera gé-
néralisée par la suite pour la description d’inclusions aux propriétés et formes multiples.
Initialement adaptée a la description des systeémes sans interaction d’inclusions entre elles,
de nombreux modeles seront développés par la suite pour tenir compte, voire maximiser
ces interactions (modele de Bruggeman [88]). Finalement, la capacité de ces théories a
tenir compte des aspects structurels des matériaux hétérogenes en font une alternative
aux modeles empiriques, pour lesquels la transposition d’un milieu a 'autre est fortement
limitée pour 1’étude des milieux cimentaires. On note par ailleurs leur totale adéquation

avec le traitement de permittivités réelles comme complexes.

3.3.2 Condition quasi-statique

Un prérequis commun a 1'utilisation de toutes les lois d’homogénéisation décrites par

la suite concerne la taille maximale des hétérogénéités constituant le milieu par rapport
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a la longueur d’onde du champ électrique appliqué. Afin de s’abstenir des phénomenes de
diffraction, la plus grande des hétérogénéités présente dans le matériau doit rester petite
devant la variation spatiale de 'onde incidente. Cette condition dite quasi-statique permet
le concept méme de grandeur macroscopique équivalente (ou effective). Dans le cadre de
la caractérisation des milieux cimentaires, les hétérogénéités de plus grandes tailles sont
les granulats. La gamme de fréquence utilisée doit donc étre adaptée afin de tenir compte
de cette restriction. Une condition, certes conservatrice, impose une taille maximale des
hétérogénéités inférieure au dixieme de la longueur d’onde du champ électrique appliqué
[89]. Dans un milieu dont la permittivité maximale des phases est €., la condition

s’exprime alors en fonction de la vitesse de la lumiere ¢ par,

A
d << — <= d<<

C
10 10f\/€maz

Dans le cadre de cette étude, une condition sur la fréquence maximale a utiliser pour la

(3.4)

caractérisation de matériaux est calculée et présentée Table 3.1 au coté des dimensions

des plus grandes hétérogénéités associées, a savoir, ici, les granulats.

TABLE 3.1 — Fréquence maximale du champ appliqué lors d’'une mesure de permittivité effective
pour le respect de la condition quasi-statique, en fonction de la taille des plus grandes inclusions.

Matériau €maz | Diametre maximum | Fréquence maximum
Sable 80 2 mm 1.7 GHz
Mortier 20 2 mm 3.4 GHz
Micro-béton | 12 11 mm 704 MHz
Béton 12 16 mm 484 MHz

Ces résultats sont a mettre en comparaison avec les fréquences de coupure associées
a chaque sonde coaxiale ouverte spécialement congue pour les différents matériaux de
I’étude, et présentées Chapitre 2. La fréquence maximale de 1 GHz évoquée précédemment
sera alors réduite pour ’étude des bétons et micro-bétons, en respect de la condition quasi-

statique.

3.3.3 Modeéele de Maxwell-Garnett

Le modele de Maxwell-Garnett permet d’estimer la permittivité effective d’une struc-
ture constituée d’un ensemble d’inclusions sphériques ou ellipsoidales de permittivité ¢;
dispersées dans une matrice héte continue de permittivité €, telle que présentée Figure
3.1.

52



CHAPITRE 3. HOMOGENEISATION DE GRANDEURS
ELECTROMAGNETIQUES

FIGURE 3.1 — Exemple de géométrie de matériau modélisable par le schéma de Maxwell-Garnett.

Différentes démarches permettent 1’établissement de ’équation de Maxwell-Garnett,
parmi lesquelles figure celle synthétisée par Sihvola [82] et détaillée ici. Le trait com-
mun a toutes les démonstrations demeure ’hypothése d’'une négligence des interactions
que peuvent avoir les inclusions entre elles, limitant I’application du modele aux milieux
caractérisés par de faibles fractions volumiques d’hétérogénéités. On cherche alors 1'ex-
pression de la polarisabilité de chaque inclusion sphérique, permettant la quantification
de la réponse d’une inclusion au champ appliqué, puis le lien existant entre la permittivité

macroscopique et les polarisabilités d’inclusions (équation de Clausius-Mossotti).

Polarisabilité des inclusions sphériques

La polarisabilité o d'une sphere ¢ plongée dans un milieu infini A se définit comme
I’amplitude du moment dipolaire ? créé par la particule lorsqu’elle est soumise a un

champ appliqué Eapp unitaire avec,
P = aEap (3.5)

Une démarche possible pour en calculer sa valeur consiste a calculer le champ électrique
présent a l'intérieur de l'inclusion Emt lors de I'application du champ Bapp. Ce résultat

connu est obtenu par résolution de I’équation de Laplace et rappelé dans de nombreux

ﬁint = iﬁapp (36)

€ + 2ep

ouvrages [90],

Le moment dipolaire ? induit a chaque inclusion est alors calculé en fonction de la

distance 77 depuis le centre de la sphere par [91],
_>p = ? — ﬁ i dV 3.7
(E( ) eh) (7“) ( : )
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La permittivité ¢(7) et le champ E(?) au sein de l'inclusion étant uniforme dans le vo-
lume V' de la sphére (condition quasi-statique et particule homogene), le moment dipolaire

devient,

7 =V(- Gh)ﬁmt (3.8)

On obtient alors une expression de la polarisabilité,

a=V(e— Eh)gﬂ =V(ei — €n)

app

Equation de Clausius-Mossotti

La deuxieme partie de la démonstration consiste a déterminer le lien existant entre la
polarisabilité des hétérogénéités de notre systeme et la permittivité effective équivalente.
Cette grandeur lie champ appliqué Eapp et induction électrique (ou champ de déplacement

électrique) B dans le matériau par,
D =e;Eap=cnEapt+ P (3.10)

Avec ? la polarisation moyenne définie comme la moyenne des moments dipolaires dans

le milieu,

P=np (3.11)

Avec n la densité volumique d’inclusion dans le milieu étudié.

En plus des moments dipolaires ? créés dans la direction du champ appliqué ﬁapp, la
réponse des inclusions sphériques s’accompagne de 'apparition d’'un champ de dépolari-
sation ﬁdép dont la résultante tend a s’opposer au champ extérieur. Ce champ résulte de
I’accumulation de charges aux extrémités des inclusions, en réaction aux moments dipo-
laires, comme présenté Figure 3.2, et s’exprime en fonction de la polarisation moyenne
? des inclusions, de leur forme et de leur orientation par rapport au champ (pour le cas
d’inclusions non sphériques) par,

P

ﬁdép = Nzyzg (312)
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FI1GURE 3.2 — Moments dipolaires et champ de dépolarisation induits par application d’un champ
électrique externe sur le systeme.

Nyy. est un tenseur d’ordre deux dont les composantes (N,,N,,N,) sont diagonales
dans la base associée aux axes de l'ellipsoide. Il est appelé tenseur de dépolarisation
et permet de tenir compte de la forme des inclusions ainsi que de leur orientation par
rapport a la direction du champ appliqué. Le champ de dépolarisation n’aura alors pas
la méme amplitude dans le cas d’inclusions sphériques, ellipsoidales allongées ou aplaties.
On consideére ici le cas d’hétérogénéités sphériques pour lequel le champ de dépolarisation
ne sera pas influencé par 'orientation de I'inclusion. Le facteur N, est alors unique et
Ny=Ny,=N, = % Le tenseur de dépolarisation devient isotrope avec N = %

Du fait de ’émergence de ce terme de dépolarisation, le champ affectant chaque inclusion
sera finalement différent du champ appliqué. On définit alors un champ local Bloc; ou

champ de Lorentz [92], somme des champs appliqués et de dépolarisation,

P
ﬁloc = Eapp + ﬁdép = Lgpp + 37 (313)

€h

Avec n la densité volumique d’inclusion et « leur polarisabilité, la polarisation moyenne
devient ? = naﬁloc et les équations 3.13 et 3.10 peuvent étre combinées pour former

I’équation de Clausius-Mossotti,

3epna
€cff = €n m (314)
Généralement exprimée sous la forme,
€cff — € no
R (3.15)

Eeff + 2€h N 376}1
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Equation de Maxwell-Garnett

La combinaison des équations de Clausius-Mossotti et de la polarisabilité o permet
d’obtenir la loi de Maxwell-Garnett (parfois appelée modele de Rayleigh). On y introduit

la notion de fraction volumique d’inclusions f = nV. On a,

Ceff —h _ ST (3.16)

€eff + 2€h € + 2€h

Dans la mesure du respect de la condition quasi-statique, on note que d’apres le modele
de Maxwell-Garnett ici défini, la taille des inclusions n’affecte nullement 'expression de
la permittivité homogénéisée et que seule leur fraction dans le volume total doit étre prise
en compte.

Finalement, le modele obtenu est généralisable a 1’étude des milieux comprenant K types

d’inclusions de nature et donc de polarisabilité o  différentes avec,

K
6eff_eh Ezk_eh
3.17
Eeff‘|’2€h zzjl Ezk+2€h ( )

On note que la grandeur effective e.s¢ peut étre explicitée avec,

N €i,k—€h
Zk:l fk €¢Z,k+2€h

€; k—€ (318)
L= S feaimd,

€eff = €n + 3€h

Cas des inclusions ellipsoidales

FIGURE 3.3 — Exemple de géométrie d’ellipsoides : prolate c>a (gauche), sphérique c=a (centre),
oblate c<a (droite)
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Une extension du modele de Maxwell-Garnett aux inclusions non-sphériques est pos-
sible pour certaines géométries particulieres d’hétérogénéités. L’amplitude du champ de
dépolarisation ﬁdep dépend du facteur de dépolarisation ﬁxyz = (Ny; Ny; N,) dont I'écri-
ture analytique est possible pour des géométries d’inclusions ellipsoidales. On congoit en
effet que 'accumulation de charges, a l'origine du champ de dépolarisation, sur les faces
perpendiculaires au champ appliqué, dépend grandement de la forme et de 'orientation
de l'objet.

Bien que l'expression de ce facteur pour une forme quelconque d’ellipsoide puisse étre
déterminée par un calcul intégral détaillé dans [93], on s’intéresse ici uniquement au cas
des ellipsoides dits de révolution. Ces surfaces tridimensionnelles sont engendrées par la
rotation d’une ellipse autour d’un de ses axes. On parle d’ellipsoide aplati ou oblate quand
¢ < a d’apres la Figure 3.3 et d’ellipsoide allongé ou prolate quand ¢ > a. On leur dé-
finit alors un rapport d’aspect a, = c¢/a. De nombreux travaux rapportent différentes
approximations du facteur de dépolarisation associé a la forme spécifique de ces objets

et notamment & leur rapport d’aspect [82]. Dans le cas des ellipsoides aplatis ou oblate

cos™ (a,) — ap\/1 — a?
N, = ar ( ) (3.19)

2 (1—a2p2

Avec N, = N, =1 —2N,, z étant I'axe de révolution. Dans le cas des ellipsoides allongés

a\/az —1— cosh™(a,
Nz _ ar ( ) (3.20)

2 (a2 — 1)3/2 ’
Avec N, = N, = 1—-2N,. On note la nécessité du respect de la condition N, +N,+N, =1

(a, < 1), on a,

ou prolate (a, > 1),

pour toute combinaison de facteurs de dépolarisation.

Pour une application aux matériaux cimentaires, toutes les configurations modélisées par
la suite ont pour trait commun une orientation aléatoire des inclusions, sans direction
préférentielle par rapport au champ électrique appliqué. Cette condition isotrope nous
permet une transposition directe du modele de Maxwell-Garnett décrit précédemment au
cas d’inclusions ellipsoidales avec pour un type d’inclusion,

f €i—€p
3 j=§y,z en+N; (es—€n)

€eff = €p + Ehl — i Z Nj(fi_eh) (321)

=Tz en+Nj(ei—er)

Ou pour K phases de permittivités et de formes différentes,
1 LS €h
s Mlen—a) X aama
€cff = €p —+ % N (322)
L .
L5 X feler —en) 2 o=
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On note que la somme sur les trois directions z,y,z est équivalente & une moyenne sur les

orientations des inclusions en considérant une répartition isotrope de I’orientation.

Cas des inclusions enrobées

Une extension du modele de Maxwell-Garnett a 1’étude d’inclusions hétérogenes est
possible pour certaines géométries particulieres d’inclusions. Le cas d’hétérogénéités sphé-
riques ou ellipsoidales dites enrobées, multicouches ou encore concentriques, figure parmi
les plus célebres. La géométrie adoptée décrit alors des inclusions enrobées d’une ou plu-
sieurs couches de permittivités différentes. La permittivité effective de I'inclusion hétéro-
gene dépend de la propriété de chacune des épaisseurs ainsi que de leur volume. Au vu des
applications propres a 1’étude, seul le cas d’inclusions sphériques a une couche d’enrobage
est présenté. Les spheres de permittivité €; sont ici enrobées d’une couche de permittivité

€; et dispersées dans une matrice de permittivité €, comme présenté Figure 3.4.

FicUrRE 3.4 — Exemple de géométrie contenant des inclusions sphériques de permittivité ¢;
enrobées d’'une couche de permittivité €; et dispersées dans une matrice de permittivité ey,.

De nombreux travaux rapportent la polarisabilité totale de chaque macro-inclusion et
déduisent une nouvelle formulation pour ’équation de Maxwell-Garnett,
€eff — €h (e — en)(ei +2¢;) + T- (e — €;) (en + 2¢;)

_ 2 3.23
Cefy T 2¢€n f(ej +2en) (€5 + 2¢5) + 27E (6 — €5) (e — en) (3:23)

Avec f la fraction volumique d’inclusions hétérogenes et % le rapport du volume de la
sphere centrale par celui de la sphere dont le rayon est égal a celui de la sphere centrale
additionné a I’épaisseur de la couche d’enrobage. Plusieurs écrits rapportent I’extension du
modele de Maxwell-Garnett aux géométries a N couches d’enrobage autour d’inclusions
ellipsoidales [92] [89].
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3.3.4 Modele de Bruggeman symétrique

Les géométries décrites jusqu’a présent supposent une faible interaction des inclusions
entre elles et sont de fait adaptées a 1’étude de milieux dont la fraction volumique des
inclusions reste tres faible devant celui du matériau hote. Cette condition est a 1’origine
méme des notions d’inclusions ou de matrice hote. L'utilisation du modele de Maxwell-
Garnett ne permet alors pas de calculer la permittivité effective d’un milieu dont la fraction
volumique des inclusions tend vers celle de la matrice de fond. Le modele de Bruggeman
[88], parfois appelé modele de Polder-van Santen [94] ou encore modele auto-cohérent,
traite des milieux dont le peu d’informations sur la géométrie empéche I'utilisation du
premier modele, ou bien dont aucune phase ne joue le réle de matrice enrobant toutes
les autres phases. L’hypothese alors émise stipule qu’aucune phase ne doit étre traitée
différemment des autres. La notion de matrice hote disparalt au profit d’'un traitement
symétrique de I’ensemble des phases coexistant dans le milieu. La permittivité effective
pour le cas d'un mélange de K inclusions sphériques de fraction volumique f;; est alors

calculée par,

K
Z fik Sk T Celf avec Z fir=1 (3.24)
k=1

k=1 ok Elk‘l'QEeff

Différentes démarches sont proposées dans la littérature pour ’établissement de 1’équa-
tion de Bruggeman [88]. L'une d’entre elles repose sur une transposition du modele de
Maxwell-Garnett a la nouvelle situation décrite. Une maximisation de l'interaction des
phases entre elles peut étre imaginée comme résultant d’un mélange de K inclusions sphé-
riques dispersées dans une matrice hote dont la permittivité €, tend vers la permittivité
homogénéisée e.rr du systeme complet. L’équation de Bruggeman n’est alors que I'appli-
cation de la formule 3.17 pour laquelle €, = €.fy.

Bien qu'un traitement symétrique des phases soit appliqué dans 'homogénéisation de la
permittivité, celles-ci peuvent toutefois différer par leur forme ou leur orientation. On pré-

sente alors I'extension du modele de Bruggeman aux inclusions ellipsoidales aléatoirement

orientées,
K
1 Ceff
3 2 Jinlein —€cpr) X amiti=
= Lo : —0 (3.25)
K )
1 N]-
3 € — €
3 k;zz:l f’hk’( Z7k3 eff) j:%,:y,z egff-f—Nj(ei’k—eeff)

3.3.5 Théories du milieu effectif différentiel

Les théories dites du milieu effectif différentiel (Differential Effective Medium Theory,
DEMT) permettent de reconstruire la permittivité macroscopique d’un milieu hétérogene
par mélanges successifs de la permittivité de volumes infinitésimaux d’inclusions avec celle
de la matrice hote, selon un processus itératif reposant sur le modele de Maxwell-Garnett.

Le schéma d’homogénéisation se compose alors d'un premier calcul de la permittivité ef-
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fective associée au systeme composé d’une fraction infinitésimale d’une phase dans la
matrice. La permittivité calculée sert alors de permittivité hote a une nouvelle faible
fraction d’inclusions. Le processus est ainsi répété jusqu’au respect de la fraction volu-
mique finale de la phase ajoutée. Le modele, pour le cas d’inclusions sphériques, repose
sur ’hypothese selon laquelle la permittivité effective a I’étape d’incrémentation n (notée
€,) lorsqu’un volume infinitésimal, 0V}, de la phase i, est ajouté & une matrice de fond de

permittivité €, 1, est donnée par le modele de Maxwell-Garnett avec 1} le volume total,

€n— €1 OV € —€ny
€n + 261 Vo €+ 26,

(3.26)

On consideére que pour chacune des étapes d’ajout de ces volumes infinitésimaux d’inclu-
sions, la variation de permittivité associée de est tres faible devant la valeur de permittivité
de la matrice €,_; avec,
€n = €1 + O€ (3.27)
L’équation 3.26 devient,
de oV € — €1
3€n_1 - Vo €+ 2€,1

(3.28)

Par intégration de la permittivité initiale €, a la permittivité finale e.¢ et d'une fraction
volumique d’inclusions nulle a une fraction volumique f, I’équation de la théorie des
milieux effectifs différentiels, également appelée modele asymétrique de Bruggeman, pour

un matériau a deux phases sphériques est obtenue,

e G AR S (3.29)
€n — € Eeff
Lorsque le systeme n’est plus composé d’inclusions d’une seule nature mais de plusieurs
phases distinctes, dispersées dans une méme matrice, le calcul de la permittivité macro-
scopique peut étre effectué par homogénéisation d’une premiere phase complete avec la
matrice hote, grace au schéma différentiel et a I’équation 3.29, puis par homogénéisation du
milieu calculé avec une seconde phase, jusqu’a I'ajout de la totalité des phases présentes.
Un schéma d’homogénéisation différent consiste a ajouter simultanément des fractions
infinitésimales de deux phases (i et j), ou plus, au milieu hote(h), selon I'extension de
I'équation 3.30 [95],
de OV € —€n 0V € — €n1

= _t — 3.30
3€n—1 Vo €+ 2€,4 * Vo € + 26,1 ( )

La fraction homogénéisée de chaque phase pouvant différer a chaque étape, il existe ainsi
une infinité de schémas d’homogénéisation possibles jusqu’au respect de la fraction de
chaque phase dans le volume total en fin de processus. Ces schémas peuvent étre par

exemple guidés par les tailles relatives de ces inclusions (des plus petites aux plus grandes).
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3.3.6 Autres modeles analytiques

Les différents schémas décrits figurent parmi les plus célebres lois d’homogénéisations
applicables a I’étude de la permittivité diélectrique des milieux hétérogenes. Ils peuvent
étre enchainés pour représenter des microstructures complexes lors de I’étude matériaux
multi-échelle. Il existe néanmoins de nombreux autres modeles reposant sur une prise en
compte de la géométrie des différentes phases du milieu étudié. On cite par exemple le
modele de potentiel cohérent [96], le modele de Looyenga [97], de Ping Sheng [98] ou en-
core de Yoshida [99]. De nombreux ouvrages reprennent avec précision les caractéristiques
ainsi que les applications possibles de ces schémas [92].

Des cas particuliers des modeles présentés ont également permis I’établissement de plages
destinées a I'’encadrement de I’ensemble des valeurs possibles de la permittivité homogé-
néisée d’un milieu hétérogene. Les bornes de Hashin et Shtrikman [100] correspondent par
exemple aux deux expressions de I’équation de Maxwell-Garnett appliquées a un milieu ou
la phase hote adoptée correspond dans un premier temps a la phase de faible permittivité
et dans un second temps a celle de plus haute permittivité. Les bornes de Wiener [101]
peuvent, elles, étre assimilées a un arrangement des phases d’un milieu en couches paral-
leles. Suivant que cette stratification soit orientée perpendiculairement ou parallelement

au champ électrique appliqué (Figure 3.5), la permittivité effective est donnée par,

K
ecrf =D fren (3.31)
k=1
] K
(€)= fuler)™ (3.32)
k=1

Seff

FIGURE 3.5 — Géométries associées aux bornes de Wiener.
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3.3.7 Applications a la mesure de teneur en eau dans les milieux

hétérogenes

De nombreuses applications des lois d’homogénéisation de la permittivité ont été en-
visagées pour le calcul de teneur en eau, et ce, dans de multiples domaines. Un grand
nombre d’études a montré des résultats cohérents avec l'expérience dans le cadre de la
caractérisation des sols, avec des travaux reposant sur 1'utilisation du modele de Maxwell-
Garnett avec des configurations géométriques particulieres de phases [102] [103] [104] [48]
[105], du modele de Bruggeman [106], ou encore des schémas issus de la théorie des mi-
lieux effectifs différentiels [95] [107]. On note également des travaux portant sur I’étude du
vieillissement de produits agricoles dont la teneur en eau renseigne sur 1’état de conserva-
tion [93], ou encore sur certains matériaux du génie civil comme le bois ou le béton [108]
[81] [109] [49], dont les propriétés mécaniques dépendent fortement de la quantité d’eau

incluse au sein des pores.

3.3.8 Comparaison des modeles

Dans un but de comparaison du comportement des modeles présentés, un ensemble de
simulations a été réalisé pour des microstructures fictives simples. La permittivité effective
calculée par application de différentes lois d’homogénéisation est présentée en fonction
de la fraction volumique des phases présentes dans un milieu hétérogene pour différentes
formes des phases ou différents choix de la matrice hote. L’ensemble des résultats présentés

ont été obtenus pour des propriétés de phases réelles et indépendantes de la fréquence.

Importance du choix de la matrice hote

Un premier ensemble de simulations permet ’observation de 'effet du choix de la ma-
trice hote dans la représentation d’'un milieu hétérogene a deux phases. Les permittivités
des phases i et j sont choisies égales a celles de I'air et de ’eau pure a température am-
biante avec respectivement ¢; = 80 et ¢; = 1. Dans un premier temps, on définit j comme
la matrice hote dans les équations de Maxwell-Garnett et de la théorie des milieux effectifs
différentiels. L’évolution de la fraction volumique d’inclusions sphériques est schématisée

Figure 3.6 pour ces deux modeles ainsi que pour le modele de Bruggeman et de CRIM.
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&4, faible saturation &4, haute saturation

FIGURE 3.6 — Géométrie adoptée dans le cadre des modeles de Maxwell-Garnett et DEMT pour
I’observation de I'effet du choix de la matrice héte sur la permittivité homogénéisée.

L’utilisation du modele symétrique de Bruggeman ne permet pas de distinction entre
les phases. La variation de permittivité effective associée a la variation de la fraction de la
phase i est présentée pour chacun des modeles Figure 3.7. On observe une croissance de la
grandeur macroscopique depuis la valeur ¢; (ot seule la phase i est présente) vers la valeur
¢; (ou seule la phase j est présente). Les modeles présentés respectent cette condition aux

limites de fraction de phases mais different dans leur évolution.

FIGURE 3.7 — Evolution de la permittivité effective pour un mélange de deux phases i (¢; = 1)
et j (¢j = 80) en fonction de la fraction de phase i.

On observe maintenant Figure 3.8 'effet sur la permittivité d’un échange des roles
d’inclusions et de matrice hote des phases ¢ et j. La différence observée sur les courbes
issues des modeles de Maxwell-Garnett et de la théorie des milieux effectifs différentiels

conforte le caractere asymétrique de ces modeles. On observe également l'invariance du
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modele de Bruggeman devant un échange des propriétés des phases, confirmant ainsi la

symétrie du schéma.

FIGURE 3.8 — Evolution de la permittivité effective pour un mélange de deux phases i (e; = 80)
et j (¢j = 1) en fonction de la fraction de phase 4.

Effet de la forme des inclusions

Il a été montré que la forme des inclusions influence la valeur de permittivité effective
du milieu. Le modele de Maxwell-Garnett et celui de Bruggeman sont ici présentés pour
des formes ellipsoidales d’inclusions aléatoirement dispersées. Une valeur arbitraire des
permittivités est adoptée avec ¢; = 1 et ¢; = 80. Les deux éléments 7 et j sont choisis de
forme identique dans le cadre du modele de Bruggeman. Le modele de Maxwell-Garnett
suppose la phase j dispersée dans la matrice i. Le rapport d’aspect des ellipsoides de
révolution est alors choisi égal a 1 pour le cas de spheres, 0.5 et 0.2 pour des ellipsoides
oblates, 5 et 2 pour des ellipsoides prolates. L’évolution de la permittivité effective en
fonction de la fraction volumique d’inclusions ¢ dans le volume total est présentée Figure
3.9 pour le modele de Maxwell-Garnett et Figure 3.10 pour le modele de Bruggeman. On
note une variation de la courbure des spectres en fonction du rapport d’aspect. Pour le cas
d’une permittivité de la matrice inférieure a celle des inclusions, la permittivité effective

augmente lorsque le rapport d’aspect s’éloigne de 1.
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FIGURE 3.9 — Evolution de la permittivité effective pour différentes formes d’inclusions d’aprés
le modele de Maxwell-Garnett pour un mélange a deux phases i (¢; = 1) et j (¢; = 80).

FIGURE 3.10 — Evolution de la permittivité effective pour différentes formes des phases d’aprés
le modele de Bruggeman pour un mélange de deux phases i (¢; = 1) et j (¢; = 80).

3.4 Application au calcul de teneur en eau : valida-

tion sur un sable

Les principaux schémas d’homogénéisation désormais présentés, on cherche a calculer,
comme preuve de concept pour une application aux milieux cimentaires, la teneur en eau
d’un matériau dont la morphologie et la composition sont d'une plus grande simplicité.
On compare alors le comportement de plusieurs modeles analytiques avec les mesures de
permittivité effective réalisées grace a une sonde coaxiale ouverte décrite Chapitre 2, sur
un sable silico-calcaire a différents taux de saturation contrélés. Ces mémes données sont

finalement comparées aux résultats de simulations numériques décrivant plus précisément
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la morphologie du matériau étudié¢ et permettant le calcul d’'une constante diélectrique

équivalente du milieu hétérogene.

3.4.1 Caractéristiques du sable silico-calcaire
Fraction des phases

Appliquer le concept d’homogénéisation pour le calcul de teneur en eau d’un sable
requiert certaines informations concernant d’une part les propriétés électromagnétiques
de chacune des phases le constituant, mais également la répartition volumique de celles-ci.
Le matériau utilisé est un sable silico-calcaire issu d’alluvions, tamisé a 2 mm et de masse
volumique des grains de 2590 kg/m? (fiche technique du produit en Annexe B). On suppose
par la suite I’échantillon comme constitué d’'un mélange de grains solides (phase solide
s), d’air (phase gazeuse g) et d’eau (phase liquide [). On cherche alors a déterminer la
fraction de chacune de ces phases dans le volume de sable utilisé lors de futures mesures
de permittivité. On calcule dans un premier temps la fraction d’air existant dans le sable
sec. Afin de s’assurer de I'absence d’eau dans ’espace poreux, celui-ci est placé en étuve
a 80°C' pendant 24h. On fait ensuite ’hypothése que le sable, sans contrainte mécanique
extérieure, est caractérisé par une fraction d’air homogene dans I’ensemble du matériau,
a volume fixe. On mesure alors la masse de ’échantillon ainsi que le volume total occupé,
a 'aide d’une balance et d’'une éprouvette graduée. L’expression de la fraction d’air dans
le sable sec, que 1’'on désignera par la suite comme la porosité ¢ du milieu, est donnée par,

Vp — 2L

¢ = TTp (3.33)

Avec mp et Vr la masse et le volume total de I’échantillon, et pg la densité de la phase
solide. On calcule une porosité ¢ = 37.0 £ 0.2%. La fraction de solide sera donnée par
fs = 1 — ¢. Les fractions d’air et d’eau dans le volume seront, elles, exprimées en fonction

du degré de saturation S par f, = ¢(1 — S5) et f; = ¢S, respectivement.

Propriétés des phases

Dans le cadre de I’étude du sable partiellement saturé, la permittivité des phases
liquide et gazeuse est supposée égale a 80 et 1, respectivement. On ne tient alors pas
compte de la dépendance fréquentielle de la partie imaginaire de la permittivité de ’'eau
distillée utilisée ni d’éventuels phénomenes de relaxation. La propriété de la phase solide
est mesurée par sonde coaxiale ouverte sur un échantillon de roche silico-calcaire aux
dimensions centimétriques, de méme origine géographique et de nature proche de celle

des grains solides présents dans I’échantillon de sable (Figure 3.11 et Annexe C).
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FIGURE 3.11 — Granulats rectifiés pour une mesure de permittivité de la phase solide du sable
avec la sonde coaxiale de rayon d’ame a = 1.2 mm.

La sonde coaxiale utilisée présente un rayon d’ame a = 1.2 mm et permet la mesure de
permittivité du matériau a la surface rectifiée sur la gamme [10 MHz; 1 GHz|. La mesure,
répétée a cinq positions différentes sur ’échantillon, est moyennée et sa partie réelle est

présentée Figure 3.12 en fonction de la fréquence.

Echantillon de roche silico-calcaire
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FIGURE 3.12 — Partie réelle moyenne de la permittivité mesurée sur I’échantillon de roche silico-
calcaire.

En supposant une distribution gaussienne des mesures en fréquence autour d’'une va-
leur moyenne, on a, ¢, = 4.5 + 0.2. Finalement, la Table 3.2 récapitule I’ensemble des

données d’entrée nécessaires a 'utilisation des modeles d’homogénéisation.
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TABLE 3.2 — Données d’entrée des modeles d’homogénéisation pour le calcul de la permittivité
macroscopique du sable a différents degrés de saturation, avec ¢ la porosité et S la saturation
(S €10,1]).

Phase | Permittivité | Fraction volumique
Solide | 4.5+0.2 1—¢

Air 1 o(1-29)

Eau 80 So¢

3.4.2 Mesure de la permittivité du sable partiellement saturé

Protocole de saturation

On souhaite déterminer I’évolution de la constante diélectrique du sable en fonction de
son degré de saturation. Un controle sur la quantité d’eau a ajouter au milieu poreux est
possible sous réserve d’une connaissance de la porosité de I’échantillon. On calcule ainsi le
volume d’eau a ajouter au sable pour pouvoir réaliser dix mesures a dix degrés de satura-
tion différents entre un état totalement sec et un état totalement saturé. Apres ajout de
la quantité d’eau nécessaire a I'augmentation de la saturation d’un pas de 10%, le sable
est mélangé pour homogénéiser la répartition des phases liquides et gazeuses, puis tassé
pour ramener le volume & son état initial, avant ajout d’eau. A cette condition, la porosité
peut étre supposée constante durant I'expérience. Néanmoins, on observe régulierement
une faible perte de matiére pendant la manipulation de I’échantillon entrainant un biais
dans les valeurs de degré de saturation. L’erreur sur le volume total du matériau ainsi
induite est corrigée par un suivi de la masse totale de I’échantillon avant chaque mesure.

L’erreur sur le volume déduite, la valeur réelle du degré de saturation peut étre calculée.

Protocole de mesure et traitement des données

Chaque augmentation du degré de saturation de 10% est suivie d’une série de trois
mesures de permittivité par sonde coaxiale ouverte de rayon d’ame a = 6.5 mm, a trois
différentes positions en surface du sable. La sonde et I’échantillon étudié sont présentés
Figure 3.13.
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F1GURE 3.13 — Couvercle de tassement du matériau, sonde coaxiale de rayon d’ame a = 6.5 mm
et VNA en position de mesure de la permittivité du sable.

Le diametre maximal des grains étant limité a 2 mm, 'utilisation de cette sonde garan-
tit un volume d’investigation supérieur au volume élémentaire représentatif du matériau.
L’expérience est répétée a trois reprises pour en vérifier la reproductibilité. Finalement, un
total de neuf acquisitions est associé a chaque degré de saturation du sable. La Figure 3.14
présente les spectres moyens obtenus pour six de ces degrés de saturation sur la gamme
de fréquence [1I0MHz;1GHz]. En supposant qu’aucun phénomeéne de relaxation ni effets
liés a la fréquence de coupure du dispositif de mesure n’ait lieu sur la plage fréquentielle
[200MHz ; 800MHz], les données y sont moyennées.

30 ! !

25

N
o

Permittivité réelle
o

—
o

Fréquence (Hz) x10°

FIGURE 3.14 — Partie réelle moyenne de la permittivité du sable sur la gamme de fréquence
[10MHz ;1GHz] aux saturations 0% (bleu), 20% (orange), 40% (jaune), 60% (violet), 80% (vert)
et 100% (marron).

Les valeurs moyennes et 'écart-type associés sont affichés en fonction du degré de

saturation Figure 3.15. L’écart sur le degré de saturation est calculé par différence entre
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le degré réel maximal et le degré réel minimal calculés sur les trois expériences répétées.
On observe une augmentation de la permittivité du matériau étudié avec la quantité
d’eau incluse dans sa matrice poreuse. On remarque également une augmentation de
Iincertitude sur la valeur de permittivité et le degré de saturation pour les fortes teneurs
en eau. Ces informations peuvent alors étre mises en parallele avec différents résultats
théoriques émanant de processus d’homogénéisation analytiques ou numériques, comme

présentés ci-apres.
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FIGURE 3.15 — Partie réelle de la permittivité du sable moyennée sur la gamme de fréquence
[200MHz ; 800MHz] et présentée en fonction du degré de saturation.

3.4.3 Modeles analytiques du sable
Choix des modeéles utilisés

On propose différents schémas d’homogénéisation analytiques pour modéliser le com-
portement de la permittivité effective du sable en fonction de son degré de saturation.
Parmi eux, un premier modele correspond a I’application directe du modeéle de Bruggeman
a un systéme constitué de trois phases sphériques distinctes (équation 3.24). L’utilisation
d’un modele symétrique est ici justifiée par la fraction élevée de la phase solide dans le
volume total et par le contact existant entre chaque inclusion de chaque phase, méme a
faible degré de saturation.

On utilise également le modele de Maxwell-Garnett appliqué a une géométrie définie par
une matrice dans laquelle sont dispersées des inclusions sphériques de deux natures dis-
tinctes et dont les fractions volumiques sont calculées a partir de I'information sur la
porosité du matériau et de son degré de saturation (équation 3.17). Trois modeles sont
ainsi créés en fonction de la nature de la matrice hote et de celle des inclusions. Lorsque
I’air ou ’eau est choisi comme matrice hote, les bornes inférieures et supérieures de Hashin

et Shtrikman sont obtenues. Une représentation des géométries modélisées est présentée
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Figure 3.16. On note une adéquation limitée des bornes de Hashin et Shtrikman (section
3.3.6) a la description du milieu étudié du fait d’une fraction volumique de solide nette-
ment supérieure a celle de 'air et de 'eau, quel que soit le degré de saturation. Malgré
une certaine singularité quant au choix de la phase solide comme matrice hote et conti-
nue pour la description d’un échantillon de sable, celle-ci est néanmoins présente dans
une fraction volumique supérieure a celle des phases liquides et gazeuse et reste la plus

pertinente lorsque utilisée dans un processus d’homogénéisation de type Maxwell-Garnett.

FI1GURE 3.16 — Trois géométries construites pour 'application du modele de Maxwell-Garnett
au sable partiellement saturé.

Un schéma différentiel est également construit pour calculer la propriété macroscopique
du sable. La permittivité effective d’un milieu constitué d’inclusions d’air dispersées dans
une matrice de solide est utilisée comme permittivité de la phase hote aux cotés d’inclu-

sions sphériques d’eau lors d’une seconde étape d’homogénéisation (Figure 3.17).
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FIGURE 3.17 — Procédure d’homogénéisation choisie pour 'application de la théorie du milieu
effectif différentiel. 1) Dispersion d’inclusions sphériques d’air dans une matrice de solide. 2)
Premiére étape d’homogénéisation. 3) Utilisation de la permittivité calculée comme matrice
hote et dispersion d’inclusions d’eau. 4) Derniére étape d’homogénéisation.

Finalement, on propose de comparer I’ensemble de ces modeles aux bornes de Wiener

(section 3.3.6) ainsi qu’au modele de Topp définis précédemment.
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Comparaison des modéles

On calcule la permittivité effective du matériau modélisé en fonction du degré de

saturation pour chacun des schémas présentés. Les résultats sont présentés Figure 3.18.

FIGURE 3.18 — Evolution de la permittivité homogénéisée en fonction du degré de saturation et
pour les différents modeles présentés.

Les propriétés des phases liquide, solide et gazeuse déterminées précédemment (Table
3.2) sont utilisées comme données d’entrée des modeles au coté des fractions d’eau et
d’air déduites des mesures de porosité du sable sec et du degré de saturation. On note
que I’écart sur la grandeur calculée entre tous les modeles est d’autant plus important que
le degré de saturation est élevée. Les bornes de Wiener apparaissent comme nettement
plus conservatives que celles de Hashin et Shtrikman et le modele de Bruggeman prédit
une permittivité du milieu hétérogene environ 40% plus élevée que le modele de Maxwell-
Garnett et 26% plus élevée que le schéma différentiel a saturation compléte. On note
par ailleurs que 1’équation de Topp affiche une évolution de la constante diélectrique
systématiquement plus élevée que 'ensemble des trois modeles de Bruggeman, Maxwell-
Garnett et différentiel. L’ensemble de ces résultats sera comparé aux résultats des mesures

et simulations numériques pour en juger I'adéquation a 'expérience modélisée.

Effet de la forme des phases

Hormis la phase solide constituée de grains de sable sphériques, aucune information
ne permet a priori de décrire la morphologie des phases liquides et gazeuses. L’extension
des schémas de Bruggeman et Maxwell-Garnett aux cas d’inclusions non plus sphériques
mais ellipsoidales est étudié. On observe Figure 3.19 et 3.20 un impact significatif sur
I’évolution de la permittivité du milieu hétérogene des rapports d’aspect a, de phases

liquide et gazeuse. Ceux-ci sont pris arbitrairement égaux a 0.1 (cas oblate) puis 10 (cas
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prolate), le rapport d’aspect des grains solide étant maintenu égal a 1. L’écart entre le
modele de Bruggeman et 1’équation de Topp est nettement réduit et la plage existant
entre les bornes inférieures et supérieures de Hashin et Shtrikman est également réduite
aux forts degrés de saturation. On note finalement une augmentation de la permittivité

décrite par le modele de Maxwell-Garnett a haut degré de saturation.

FIGURE 3.19 — Evolution de la permittivité homogénéisée en fonction du taux de saturation et
pour un rapport d’aspect des phases liquide et solide de 0.1.

FIGURE 3.20 — Evolution de la permittivité homogénéisée en fonction du taux de saturation et
pour un rapport d’aspect des phases liquide et solide de 10.

3.4.4 Modele numérique du sable

Les résultats issus des campagnes de mesures sur sable partiellement saturé et les
différents schémas analytiques présentés précédemment sont maintenant mis en parallele

avec la modélisation numérique de l'expérience. Celle-ci consiste en la modélisation de la
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microstructure seche, la simulation de la répartition liquide-gaz dans 'espace poreux et
une homogénéisation par différences finies. On cherche ainsi a comparer les performances
des modeles analytiques reposant sur une géométrie fictive parfois éloignée de la mor-
phologie de la microstructure étudiée avec celles d’'un modele numérique permettant le
calcul de la constante diélectrique (partie réelle de la permittivité) d’une morphologie tri-
dimensionnelle fidele a 'expérience. Le processus numérique se compose alors d’une étape
de construction de géométrie de grains de sable dispersés dans une matrice d’air, d’une
étape d’intégration d’une phase liquide dans la matrice et d’une étape finale de calcul par

différences finies de la constante diélectrique effective du matériau simulé.

Construction d’une géométrie de sable sec

En premier lieu, un VER (volume élémentaire représentatif) de la microstructure de
sable sec est généré. La géométrie poreuse est construite par dispersion de particules
sphériques dans un cube de dimensions finies, avec des conditions aux limites périodiques
dans le but d’optimiser la convergence du calcul numérique. Au sein du domaine poreux du
volume créé (hors grains de sable solide), aucune information ne permet pour l'instant de
distinguer phase liquide et gazeuse. Les grains de sable sont représentés par des spheres
dispersées aléatoirement, sans possibilité d’interpénétration et avec une distribution de
taille mono-disperse. Afin d’assurer la représentativité de la géométrie créée, le diametre
de ces spheéres est pris égal a 2 mm tandis que les dimensions du cube sont fixées a 10 mm.
La fraction totale d’inclusions sphériques est choisie égale a la fraction de grains solides
dans I’échantillon de sable avec f; = 1 — ¢ = 63%. Cette valeur élevée ne pouvant étre
atteinte par utilisation d’'un algorithme RSA (Random Sequential Adsorption algorithm)
[110], un algorithme de Lubachevsky et Stillinger [111] implémenté par F. Lavergne [112]
est utilisé. Un exemple de représentation géométrique de la microstructure est présenté
Figure 3.21.
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FIGURE 3.21 — Premiére étape du processus numérique pour le calcul de la constante diélectrique
homogénéisée : construction d’une géométrie numérique tridimensionnelle pour la description du
sable sec : répartition aléatoire de 63% de sphéres dans un cube.

Ajout d’une phase liquide par méthode de Boltzmann sur réseau

Dans la suite du processus numérique, le domaine géométrique est discrétisé en voxels
et utilisé en entrée d’une simulation reposant sur la méthode de Boltzmann sur réseau
(Lattice Boltzmann Method, LBM) pour l'intégration et la répartition de la phase liquide
au sein de la matrice poreuse de la géométrie créée. Le code utilisé, développé par J.L. Adia
[9] pour modéliser les effets de I’eau capillaire dans les microstructures de béton a 1’échelle
de 'espace poreux, permet de choisir un degré de saturation particulier a appliquer au
volume total. Cette méthode repose sur une description mésoscopique des écoulements
biphasiques liquide-gaz et permet de créer un équilibre de leur répartition dans le volume
élémentaire généré. On note parmi les avantages de ce type d’algorithme un temps de
calcul moins important que dans le cas de simulations reposant sur des descriptions de
dynamique moléculaire. De nombreux ouvrages présentent le support théorique et les
différentes applications de la méthode de Boltzmann sur réseau [113].

Lors de la simulation d’un sable partiellement saturé, la discrétisation du volume total
conditionne d’une part la précision sur la morphologie modélisée mais impacte également
directement le temps de calcul. On choisit ici comme compromis une discrétisation de
2563 voxels. La nouvelle géométrie obtenue est présentée Figure 3.22 et 3.23 pour le cas
d’un degré de saturation égal & 60% puis 80%), avec en blanc et rouge les phases gazeuse

et liquide, respectivement.

75



CHAPITRE 3. HOMOGENEISATION DE GRANDEURS
ELECTROMAGNETIQUES

FI1GURE 3.22 — Deuxieme étape du processus numérique pour le calcul de la constante diélectrique
homogénéisée : intégration et répartition d’une phase liquide au sein du milieu biphasique. Le
degré de saturation est choisi égal a 60%.

FIGURE 3.23 — Deuxieme étape du processus numérique pour le calcul de la constante diélectrique
homogénéisée : intégration et répartition d’une phase liquide au sein du milieu biphasique. Le
degré de saturation est choisi égal a 80%.

Calcul de la constante diélectrique homogénéisée

La constante diélectrique effective du milieu poreux a différents degrés de saturation est
finalement calculée par homogénéisation numérique. Bien qu’initialement créé pour ’étude
de phénomenes de transfert de chaleur dans une géométrie tridimensionnelle, I’algorithme
utilisé permet la résolution de la constante diélectrique macroscopique par transposition
directe des équations de la thermique a celles de 1’électrostatique telles que présentées
Table 3.3. La différence de température appliquée de part et d’autre de deux faces du
cube est remplacée par une différence de potentiel électrique. Chaque voxel constituant le

milieu hétérogene est, lui, caractérisé non plus par une conductivité thermique mais par
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une constante dié¢lectrique intrinseque.

Conduction thermique Electrostatique

Température : T Potentiel électrique : V'

8 = —gradl ﬁ = —gradV

Flux de chaleur : 7 Densité de flux électrique B
Conservation de la chaleur : dz’v? = 0 | Conservation de la charge : divB =0
(absence de source de chaleur) (absence de charges libres)
Conductivité thermique : A Permittivité : e

Loi de Fourier : 7} = )\8 B = eﬁ

TABLE 3.3 — Paralléle entre lois thermiques et lois électrostatiques. Ces dernieres sont utilisées
dans le calcul de la constante diélectrique effective.

Le code utilisé repose sur un algorithme par différences finies implémenté par F. La-
vergne et exploitant un solveur multigrid [114] reposant sur la bibliotheque PETSc [115].
La constante diélectrique effective est alors calculée apres attribution des propriétés a
chaque voxel, choisies égales a celles des différentes phases élémentaires du sable non
saturé. Le calcul est répété pour différents degrés de saturation et différentes réparti-
tions aléatoires de grains solides et les constantes diélectriques calculées sont présentées
en fonction du degré de saturation Figure 3.24. On observe une légere augmentation de
I'incertitude avec celui-ci. Un nombre plus élevé de données calculées permettraient, dans

le cas présent, un traitement statistique plus approfondi de la permittivité homogénéisée
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FIGURE 3.24 — Evolution de la constante diélectrique homogénéisée par processus numérique en
fonction du degré de saturation.

7



CHAPITRE 3. HOMOGENEISATION DE GRANDEURS
ELECTROMAGNETIQUES

3.4.5 Comparaison des résultats et validation du concept aux

milieux hétérogenes non saturés

La Figure 3.25 rassemble des données issues des calculs numériques, analytiques et
les mesures effectuées sur le sable. On observe ici une tendance similaire entre mesures
et calculs numériques malgré une surestimation de la permittivité effective calculée nu-
mériquement. Les résultats analytiques présentés ont été obtenus pour des géométries de
phases sphériques. L’air et ’eau sont modélisés comme des inclusions sphériques dans le
cas du modele de Maxwell-Garnett et du modele différentiel. Le modele de Bruggeman
considere les trois phases solide, liquide et gazeuses comme sphériques. On observe une
tendance similaire dans I’évolution de la constante diélectrique avec le degré de saturation
entre les mesures, les calculs LBM et le modele de Bruggeman. Les modeles DEMT et de
Maxwell-Garnett tendent, eux, a sous estimer la grandeur mesurée, notamment aux forts
degrés de saturation. Ceci est justifié ici par 'adéquation du modele de Maxwell-Garnett
avec les faibles fractions d’inclusions. Dans le cas du modele de Maxwell-Garnett cet écart
peut étre fortement réduit en considérant non plus des inclusions sphériques mais ellipsoi-
dales oblates. Le résultat de simulations pour des inclusions caractérisées par un rapport
d’aspect a, = 0.1 est présenté Figure 3.26. On observe finalement un écart conséquent

entre I’équation de Topp et ’ensemble des données mesurées.

FI1GURE 3.25 — Comparaison des mesures et simulations analytiques et numériques des parties
réelles de la permittivité macroscopique du sable pour des inclusions sphériques.
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FIGURE 3.26 — Comparaison des mesures et simulations analytiques et numériques des parties
réelles de la permittivité macroscopique du sable pour des inclusions au rapport d’aspect de 0.1.

3.5 Transposition de la démarche aux pates de ci-

ment

La bonne cohérence entre mesures et simulations analytiques observée lors de 1'étude
d’un sable partiellement saturé valide la démarche d’homogénéisation pour le calcul de
teneur en eau dans un matériau simple. On cherche dorénavant a transposer cette dé-
marche aux milieux cimentaires. Malgré une microstructure complexe, on souhaite dans
un premier temps confronter des résultats expérimentaux obtenus sur des pates de ciment

a des simulations analytiques de méme simplicité que celles présentées pour le sable.

3.5.1 Protocole expérimental

Un total de six échantillons de pates de ciment de dimensions 8x8x8 cm est fabriqué par
mélange d’une masse m, de ciment CEM-I (fiche technique en Annexe A) avec une masse
me d’eau (Figure 3.27). Chacun d’entre eux est caractérisé par un rapport £/C = m./m.
de 0.28, 0.34 et 0.4, afin d’obtenir des matériaux de porosité différente. Chaque échantillon
coulé suit ensuite une cure supérieure a 80 jours dans une solution d’eau de chaux avant le
début du processus de séchage et de mesure de la permittivité. Les mesures de permittivité

seront effectuées avec la sonde coaxiale ouverte de rayon d’ame a = 6.5 mm.
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FIGURE 3.27 — Trois échantillons de pates de ciment de dimensions 8x8x8 cm et de rapport
me/me égal & 0.28, 0.34 et 0.4.

On mesure dans un premier temps la permittivité de chaque bloc a I’état saturé. La
partie réelle de cette grandeur est acquise sur la gamme de fréquence [100 MHz; 1 GHz|

puis moyennée sur trois des différentes faces de chaque cube (Figure 3.28).

FIGURE 3.28 — Mesure de permittivité sur bloc de ciment avec la sonde coaxiale de rayon d’ame
a = 6.5 mm.

Les échantillons sont ensuite placés en étuve a 60°C' pour initier le séchage. Apres une
perte de masse quantifiée et donc une baisse du degré de saturation (quantifiable sous
réserve de la connaissance de la porosité des échantillons), ceux-ci sont conditionnés par
recouvrement de chacune de leurs faces par un film aluminium adhésif. Les échantillons
sont alors de nouveau placés en étuve pendant un temps égal a celui du séchage. Cette
étape pendant laquelle aucun échange hydrique n’est possible avec I'extérieur des ma-
tériaux permet une homogénéisation de la répartition de la phase liquide dans 'espace
poreux des pates de ciment. Les blocs sont alors refroidis jusqu’a température ambiante,

leur emballage retiré et une nouvelle mesure effectuée. On répete finalement cette étape
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de séchage, conditionnement et mesure pour huit degrés de saturation différents. En fin
de processus expérimental, des mesures de porosité a ’eau sont effectuées sur les diffé-
rents blocs de pate de ciment suivant le protocole détaillé dans [116]. La porosité des

échantillons est donnée Table 3.4.

TABLE 3.4 — Porosité accessible a I’eau de ’ensemble des pates de ciment fabriquées.

Rapport E/C | Numéro d’échantillon | Porosité a l'eau
0.28 1 26.7%
0.28 2 26.5%
0.34 1 31.7%
0.34 2 31.8%
0.4 1 35.9%
0.4 2 36.0%

Ces données permettent d’associer a chaque perte de masse par évaporation, un degré

de saturation S selon I’équation,

m — 1My

[
VT ¢peau

(3.34)
Avec m la masse de ’échantillon, mg la masse de I’échantillon saturé, Vi son volume total
et ¢ sa porosité. La Figure 3.29 présente les acquisitions de permittivité réelle moyennée
pour le bloc n°1 de rapport % = 0.28 pour les saturations 100%, 78%, 52% et 19%.

FIGURE 3.29 — Partie réelle de la permittivité d’un échantillon de pate de ciment (bloc n°1) de
rapport E/C = 0.28 affichée en fonction de la fréquence pour les degrés de saturation : 100%
(bleu), 78% (orange), 52% (jaune), 19% (violet).

On remarque une dispersion de la grandeur mesurée pour les plus faibles fréquences
ainsi que les degrés de saturation les plus élevés. Dans un premier temps, afin de s’affran-

chir de ce phénomene, la permittivité de chaque échantillon sera moyennée sur la gamme
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de fréquence [500MHz; 1GHz| pour laquelle aucune dispersion n’est observée.

3.5.2 Modélisation de la permittivité effective des pates de ci-

ment

Les modeles présentés dans le cadre de 1’étude du sable sont ici directement trans-
posés aux cas des pates de ciment. On suppose alors une morphologie a trois phases :
solide, liquide et gazeuse et les modeles de Bruggeman, DEMT et Maxwell-Garnett pour
construire la grandeur macroscopique équivalente. Dans un premier temps, le modele de
Bruggeman supposera toutes les phases sphériques. Le modele de Maxwell-Garnett ainsi
que le schéma différentiel supposeront une matrice hote de solide dans laquelle sont disper-
sées des phases sphériques d’air et d’eau. Ne disposant d’aucune information a priori sur
la permittivité de la phase solide, plusieurs valeurs sont utilisées comme donnée d’entrée
des schémas. Les meilleures cohérences entre simulation et mesures sont obtenues pour
une constante diélectrique de la phase solide proche de 8. La comparaison des courbes
d’évolution en fonction du degré de saturation sont présentées Figures 3.30, 3.31, et 3.32
pour un échantillon de chaque rapport E/C. Quelle que soit la valeur de permittivité
prise pour décrire la phase solide du milieu, un écart de tendance significatif est observé
entre simulations analytiques et données expérimentales, notamment aux forts degrés de

saturation.

FI1GURE 3.30 — Permittivité réelle moyennée en fréquence et simulations analytiques des parties
réelles de la permittivité macroscopique de la pate de ciment a E/C = 0.28.
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F1GURE 3.31 — Comparaison des mesures moyennées en fréquence et des simulations analytiques
des parties réelles de la permittivité macroscopique de la pate de ciment a F/C = 0.34.

F1GURE 3.32 — Comparaison des mesures moyennées en fréquence et des simulations analytiques
des parties réelles de la permittivité macroscopique de la pate de ciment a F/C = 0.4.

L’influence de la forme des phases liquide et gazeuse sur la grandeur macroscopique
a ¢été étudiée sans qu’aucune amélioration de 1’écart avec les valeurs expérimentales n’ait
été observée.
On conclut finalement qu’une géométrie a trois phases et 'utilisation des modeles tels
que présentés précédemment ne suffisent pas a décrire ’évolution de la permittivité réelle

d’un échantillon de pate de ciment en fonction de son degré de saturation.

3.6 Conclusion

De nombreux modeles d’homogénéisation permettent de lier propriétés microscopiques

et macroscopiques d’un milieu hétérogene. Parmi eux, les modeles de Bruggeman ainsi
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que celui de Maxwell-Garnett figurent parmi les plus célebres et les plus utilisés. En vue
d’une application de certaines combinaisons particulieres de ces schémas a 1’étude des mi-
lieux cimentaires de morphologie complexe, un matériau a la structure simple est étudié.
Différents schémas analytiques sont utilisés pour modéliser la partie réelle de la permit-
tivité macroscopique dun sable silico-calcaire partiellement saturé. La pertinence de ces
modeles est jugée par comparaison des résultats avec différentes mesures obtenues par
utilisation de la sonde coaxiale ouverte de rayon d’ame a = 6.5 mm présentée au Chapitre
2, sur le sable a différentes saturations controlées. Un modele numérique tridimension-
nel du sable permet finalement le calcul de la grandeur homogénéisée d'une géométrie
fidele a la morphologie du sable. Le modele de Bruggeman pour un ensemble de trois
phases sphériques s’avere, en conclusion, étre le plus performant. La transposition de ces
schémas au cas des pates de ciment ne s’avere néanmoins pas triviale. On note qu'une des-
cription de leur morphologie comme un mélange de trois phases solide, liquide et gazeuse
ne permet pas de retrouver la tendance de I’évolution de la permittivité en fonction de la
saturation, observée expérimentalement, notamment aux forts degrés de saturations. La
microstructure de ces milieux pouvant étre décrite a de multiples échelles, 1'utilisation de
modeles numériques reposant sur une description fidele de la morphologie reste difficile-
ment envisageable. La suite de 1’étude se concentre alors sur 1'utilisation de combinaisons
des schémas analytiques sur des géométries fictives plus fideles a la morphologie de la
structure de ces matériaux ainsi que sur une prise en compte du caractere complexe et a

dépendance fréquentielle de la permittivité de certains constituants de la pate cimentaire.
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Chapitre 4

Détermination de la permittivité

complexe des phases du béton

4.1 Introduction

La transposition de la démarche de calcul de teneur en eau par homogénéisation de la
permittivité du cas d’'un sable partiellement saturé au cas des milieux cimentaires requiert
une description affinée de la morphologie du milieu étudié, ainsi qu’une prise en compte
de I’évolution fréquentielle de la permittivité de certaines espéces composant le milieu.
Une prise en compte du caractere hétérogene de la matrice solide d'une pate de ciment
ainsi que de la place de I'eau dans sa structure poreuse peut étre nécessaire pour éta-
blir une loi d’évolution de la permittivité macroscopique en fonction de la saturation en
eau fidele a 'expérience. La morphologie d'une telle structure, descriptible du nanometre
(échelle des hydrates) jusqu’au centimetre (échelle des granulats), suggere une réflexion
approfondie quant au choix de la combinaison de schémas d’homogénéisation analytiques
a utiliser pour permettre une remontée d’échelle et le lien entre fraction des constituants
et grandeur macroscopique. Outre I'agencement des nombreuses phases constituant tous
les milieux cimentaires, la connaissance de leur permittivité diélectrique intrinseque est
également nécessaire a ’alimentation des modeles utilisés. Apres une description de la
morphologie de la microstructure et de la nature des phases des bétons, cette section s’at-
tarde sur la présentation de la démarche expérimentale mise en place pour I'identification
de la permittivité diélectrique de ses principaux constituants (ciment anhydre, hydrates,
solution interstitielle, granulats). Directement mesurée par sonde coaxiale ouverte et ap-
plication du modele capacitif lors de I’étude des granulats, la permittivité des hydrates
- constituants élémentaires de la pate cimentaire - est déterminée par combinaison de
mesures et de schémas d’homogénéisation sur des systémes hétérogenes a la morphologie

connue.

85



CHAPITRE 4. PERMITTIVITE COMPLEXE DES PHASES DU BETON

4.2 Microstructure des milieux cimentaires

4.2.1 Composition du ciment Portland

Les ciments, poudres minérales utilisées comme liant dans les structures en béton
apreés une réaction d’hydratation, existent sous de multiples formes et compositions de-
puis plusieurs millénaires. Le plus populaire, manufacturé depuis le XX®™€ siecle et utilisé
dans le monde entier, est appelé ciment Portland, et résulte d’'un mélange de sulfate de
calcium, en proportion minoritaire (environ 5 wt%1!), d’'un composé appelé clinker ainsi
que d’éventuels additifs (fillers calcaires, ajouts pouzzolaniques, ajouts hydrauliques lents
[117]). Le clinker, résultat de la cuisson d’'un mélange d’argile et de calcaire, se compose
d’un ensemble d’espéces minéralogiques parmi lesquelles figurent D'alite (silicate trical-
cique), la bélite (silicate bicalcique) ainsi que I'aluminate tricalcique et I’aluminoferrite
tétracalcique. La formule brute de ces composés est tres généralement exprimée selon la

notation cimentaire définie Table 4.1.

TABLE 4.1 — Equivalence entre formule brute et notation cimentaire.

Formule brute
CaO
SiO9

Al,Os3
F€2 Og
HQO
MgO

Notation cimentaire

2o = el a

La Table 4.2 présente, elle, la répartition massique de ’ensemble des phases présentes

dans un clinker classique selon [118].

TABLE 4.2 — Composition et répartition des phases dans un clinker classique selon [118].

Phase Formule brute | Notation cimentaire | wt% dans le clinker
Silicate tricalcique (alite) Ca3SiOs C3S 60-65
Silicate bicalcique (bélite) CaySiOy CsS 10-20
Aluminate tricalcique CazAl,Ogq C3A 8-12
Aluminoferrite tétracalcique | CasAl,Oq9Fes C4AF 8-10

L’alite, composant majoritaire, existe sous différentes structures cristallographiques

dont la forme monoclinique est la plus majoritairement représentée dans les ciments com-
merciaux, malgré que la forme cristallographique triclinique soit généralement citée comme

plus stable & température ambiante [119]. Avec la bélite, ces deux éléments sont respon-

1. wt% représente le pourcentage massique
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sables de la formation du gel de C-S-H, composant principal des pates de ciment, lors de

la réaction d’hydratation.

4.2.2 Processus et produits de I’hydratation d’un ciment Port-
land

La chimie des ciments réunit, par le terme de processus d’hydratation, I’ensemble des
réactions chimiques intervenant entre 'eau ajoutée et le clinker [119]. La complexité de
I’ensemble des mécanismes ayant lieu peut étre simplifiée, dans le cadre de la présente
étude, selon plusieurs réactions faisant intervenir chaque composant du ciment anhydre.
L’alite, comme la bélite, est responsable apres une étape de dissolution en ions dans I'eau,
de la précipitation de portlandite (Ca(OH), ou CH selon la notation cimentaire), et de
C-S-H (selon la notation cimentaire), phase amorphe et principale responsable dans la

solidification des pates de ciment. L’équation de sa réaction avec ’eau est définie par :
2Ca35i05 + 6 H,O — 3Ca0.25104.3H50 + 3Ca(OH ) (4.1)
Celle-ci peut étre exprimée selon la notation cimentaire par :
2035 +6H — C35,H; + 3CH (4.2)

En se contentant de la notation cimentaire dans le reste de ’étude, ’équation de la réaction

de la bélite avec 1'eau s’exprime, elle, par :

Parmi les produits de ces réactions, la portlandite, ou hydroxyde de calcium cristallisé, de
formule brute Ca(OH),, tire son nom du ciment Portland hydraté. Présente sous forme
de cristaux hexagonaux de taille micrométrique [120] tels que présentés Figure 4.1, elle
représente a elle seule environ 25% du volume solide de la pate de ciment. On la retrouve
également partiellement dissoute au sein du réseau poreux créé lors de I'’hydratation, avec
une responsabilité privilégiée dans le caractere fortement alcalin du liquide interstitiel. Sa
limite de solubilité dans I'eau et & température ambiante de 1.6 g/L infere au pH de la
solution la valeur de 12.6 [117].

Comme rappelé par [119], outre une différence notable dans la quantité de portlandite
produite, la cinétique des réactions de 'alite et de la bélite avec ’eau differe grandement,
avec une consommation d’environ 70 wt% de lalite en 28 jours de réaction contre 30 wt%
pour la bélite. La portlandite est également a 1’origine de la formation de différents com-

posants de la pate cimentaire avec des réactions simultanées avec I’aluminate tricalcique
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FIGURE 4.1 — Observation en microscopie électronique a balayage d’une particule de portlandite
d’apres [121].

(C3A) et laluminoferrite tétracalcique (C,AF) présents dans le clinker. Comme rappelé
par [122], 'ajout de gypse (sulfate de calcium) au clinker dans les ciments industriels est
utilisé pour controler la réaction de ’aluminate tricalcique, composant le plus réactif avec
I'eau. Ces réactions s’effectuent en différentes étapes avec la formation d’un ensemble de
composants de la pate de ciment hydraté présents de facon minoritaire et ne contribuant
que peu aux propriétés mécaniques du matériau (ettringite — AFt, monosulfate de calcium
hydraté — AFm, aluminoferrite de calcium hydraté, etc.).

La Figure 4.2 présente une évolution typique de la quantité des produits de la réaction

d’hydratation d’un ciment en fonction du temps.
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FIGURE 4.2 — Evolution de la quantité des différents produits de la réaction d’un ciment Portland
avec de l’eau en fonction du temps d’apres [123].

Les silicates de calcium hydratés (C-S-H) occupent pour leur part la majorité du vo-

lume solide (jusqu’a 70%). Il s’agit de structures amorphes hétérogenes a la surface spéci-
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fique treés élevée (100 — 700 m? /g [123]), composées de particules nanométriques agrégées
les unes aux autres lui conférant des caractéristiques mécaniques proches de celles d'un
gel. En plus de l'existence d’une multitude de compositions de C-S-H différant par leur
rapport Ca/Si, la description de leur morphologie a donné lieu a la création de nombreux
modeles, tous rassemblés autour d’une représentation multi-échelle de leur microstructure.
Quand Jennings et al. [124] proposent un modele de type globulaire ou colloidal, Feldman
et al. [125], proposent, quant a eux, une morphologie lamellaire, en feuillets, des C-S-H.
Ces géométries permettent I'inclusion des molécules d’eau adsorbées physiquement ou chi-
miquement entre chaque nano-élément et au sein de pores de gel n’excédant pas quelques
nanometres de diametre. On note alors néanmoins le caractere lié de ces molécules d’eau,
dont les caractéristiques électromagnétiques different grandement de I'eau dite libre, avec
des propriétés pouvant approcher celles de la glace. La Figure 4.3 présente une image en
microscopie électronique en transmission de différents échantillons de C-S-H obtenus par

hydratation de C3S en présence de chaux comme décrit par Rodriguez et al. [126].

[Cad]=15mmaliL

200 nm ” 200 nmy

FIGURE 4.3 — Observation en microscopie électronique en transmission de C-S-H obtenus par
hydratation de C3S en présence de différentes quantités de CaO d’apres [126]. Les auteurs y
décrivent une morphologie en feuillets pour une concentration en chaux de 15 mmol/L et en
fibres pour une concentration de 22 mmol/L.

Dans la suite des travaux, le gel de C-S-H sera représenté comme une phase homogene
avec une morphologie supposée constante dans la gamme de température de 1'étude et a
tout instant. Cette hypothese définit le gel comme un ensemble formé par les particules

de C-S-H et les pores de gel associés.
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4.2.3 Morphologie des pates cimentaires

La microstructure d’'une pate de ciment peut étre décrite a plusieurs échelles avec,
comme défini précédemment, une structure poreuse observée des 1’échelle des hydrates,
notamment au sein de la phase de C-S-H, et intégrant une porosité de gel dont le diametre
n’excede pas la dizaine de nanometres [127]. Dans le cadre de la présente étude, la pate
cimentaire sera considérée comme un mélange de plusieurs phases homogenes dont le
gel de C-S-H amorphe, la portlandite cristalline, 'anhydre résiduel ainsi qu'une porosité
capillaire permettant les échanges hydriques avec I'extérieur du matériau. A cette échelle
et lors de la réaction de 'alite et de la bélite avec I’eau, on observe la formation progressive
de gel de C-S-H en surface des grains anhydres, remplissant les interstices existant [122]
entre chacun et assurant ainsi la cohésion du matériau formé. A mesure que le gel se forme,
I’espace interstitiel présent entre les grains anhydres se retrouve réduit et on observe un
ralentissement de la diffusion de I'eau et des especes ioniques, freinant progressivement le
processus d’hydratation.

La Figure 4.4 présente une observation au microscope électronique a balayage de la surface

polie d’un échantillon de pate de ciment a différents temps d’hydratation.

FIGURE 4.4 — Evolution de la morphologie d’une pate de ciment au cours de 'hydratation a 1
jour (a), 3 jours (b) et 28 jours (c) [123].

Sur ces images, une évolution de la morphologie de la microstructure est observée avec
la disparition progressive des grains d’anhydre (apparaissant en blanc car de plus haute
densité), au profit d’une couche plus sombre a leur surface, constituée de gel de C-S-H dit
de haute densité, et caractérisée par une tres forte densité et donc a l'inverse une porosité
capillaire faible, la rendant quasiment insensible aux phénomenes de séchage du matériau.
On parle ici de zone inner de la microstructure. Ces C-S-H haute densité prennent au
fur et & mesure de I’hydratation la place, et donc la forme des grains d’anhydre dont ils
remplacent le volume initial.

La matrice sombre (et donc de faible densité) entourant ces deux phases apparait, quant
a elle, des l'initiation du processus d’hydratation, et se compose principalement d’un

mélange de portlandite et de C-S-H, ainsi que d'une part importante de porosité contenant
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la majorité du liquide interstitiel. On parle de zone outer de la microstructure. Cette
distinction entre hydrates de haute densité et de basse densité a été proposée par de
nombreux auteurs pour la description de la microstructure des pates cimentaires [128]
[129].

La Figure 4.5 présente la cartographie de modules élastiques obtenue par nanoindentations
sur la section polie d’une péate de ciment de rapport E/C = 0.5 avec une observation au
microscope électronique a balayage de la microstructure associée. On distingue alors du
gel de C-S-H haute densité, le gel de C-S-H basse densité ainsi que I'anhydre résiduel
[?]. La zone imagée en noir représente ici un volume de porosité capillaire de plus faible

densité que 'intégralité des constituants solides et amorphes présents dans le matériau.

FIGURE 4.5 — Section polie et cartographie de modules élastiques associée d’une pate de ciment
de rapport E/C=0.5 d’apres [?].

4.2.4 Morphologie des mortiers et bétons

La formation de béton ou de mortier se fait par ajout de granulats solides au ciment
anhydre en amont de l'ajout d’eau et de l'initiation de la réaction d’hydratation. On
parle de mortiers en présence de granulats de faible diametre (sable) et de béton en pré-
sence de sable et de gravillons, de diametre plus élevé. La nature minéralogique de ces
granulats influe alors sur les caractéristiques mécaniques, physico-chimiques mais égale-
ment électromagnétiques du matériau fabriqué. L’ajout d’inclusions solides de dimensions
millimétriques (0.1 mm & 5 mm) ou méme centimétriques (1 mm a 25 mm) dans la mi-
crostructure du milieu cimentaire créé, permet une description de sa morphologie a une
échelle encore plus haute. On peut alors distinguer des granulats, une phase cimentaire
maintenant continue, ainsi que d’éventuels vides d’air emprisonnés lors du procédé de
fabrication, tel que présenté Figure 4.6. Les granulats apparaissent ici comme des inclu-
sions de formes diverses dispersées dans une matrice cimentaire. Aux échelles des mortiers
et bétons, une zone (non visible Figure 4.6) appelée auréole de transition ou I'TZ pour
Interfacial Transition Zone sépare chaque granulat de la pate de ciment. Ce volume, ca-
ractérisé par une porosité importante et dont 1’épaisseur est inférieure a la centaine de

micrometres [130], aurait un impact sur les propriétés de transport et de résistance méca-
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nique d’échantillons de mortier. Cet impact peut étre négligé lors de 1’étude de béton pour
lequel la fraction volumique devient négligeable [9] [130]. D’autres travaux rapportent au

contraire une influence forte de la présence de 'ITZ sur ces mémes propriétés [131].

FIGURE 4.6 — Photographie de la surface rectifiée d’'une coupe de béton avec la présence de
granulats, de vides d’air et ’apparition de la pate de ciment durcie comme phase continue.

4.2.5 Description de la porosité dans les milieux cimentaires

Une connaissance de la répartition de ’eau dans la microstructure des milieux cimen-
taires impose une description de son espace poreux aux différentes échelles rencontrées.
Parmi les modeles proposant les différentes places occupées par I'eau [132], on distinguera,
par la suite une porosité dite capillaire correspondant a ’espace interstitiel existant entre
les hydrates (agrégats de C-S-H | portlandite, etc.) d’une porosité dite de gel et corres-
pondant a 'espace existant au sein du gel de C-S-H, que cela soit au sein d’agglomérats
de C-S-H ou bien entre les particules ou lamelles de C-S-H. Cette distinction permet de
classifier la répartition de ’eau dans ’espace poreux selon différentes catégories rappelées

par J.L. Adia [9], & savoir,

® FEau libre (ou bulk) présente dans la porosité capillaire ainsi que dans les plus grands
pores de gel, les vides d’air et I'auréole de transition. Cette eau, distante d’une sur-
face solide de plusieurs nanometres est hors de portée des forces physiques d’adhé-
rence de surface de type Van der Waals et peut étre caractérisée par une permittivité

diélectrique modélisable selon le modeéle de Debye décrit Chapitre 2.

® FEau adsorbée a la surface des agrégats de C-S-H et autres hydrates sur une épaisseur
variant de 1 & 5 molécules d’eau a saturation [133]. Cette eau physisorbée par liaison
de Van der Waals représente, en comparaison a l’eau libre, une fraction volumique

négligeable de la quantité totale d’eau occupant 1’espace poral.

® FEau chimiquement liée entre chaque lamelle ou particule de C-S-H. Cette fraction

confinée de la solution porale ne peut étre considérée comme évaporable si I'on
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ne tient pas compte de la dégradation de la morphologie intrinseque de chaque

particule.

On distingue finalement ’eau évaporable que représentent 1'eau libre et ’eau physique-
ment adsorbée, de 1’eau non évaporable et constituante intrinseque du gel de C-S-H. La
Table 4.3, inspirée des résultats présentés par [134], propose une classification des pores

et des caractéristiques associées a 1’eau présente au sein d’'un matériau cimentaire.

TABLE 4.3 — Classification de la porosité d’un béton, librement inspiré de [134].

Type de pore Taille Eau

Capillaires 10 nm-10 um | Evaporable

Pores de gel 0.5 nm-10 nm | Non évaporable

Espace inter-feuillets | < 0.5 nm Non évaporable, liaisons chimiques
ITZ 20 pm-50 pm | Evaporable

Vides d’air 50 pm-200 pm | Evaporable

In fine, la morphologie des pates et autres matériaux cimentaires décrite, on cherche
a identifier la permittivité diélectrique de chacun des composants évoqués pour ’alimen-

tation d’un modele d’homogénéisation permettant ’estimation de la teneur en eau.

4.3 Identification de la permittivité des phases du

béton

La morphologie des milieux cimentaires décrite, cette section s’attarde dorénavant a
la détermination de la permittivité complexe des différentes phases présentes au sein de
leur microstructure.

Bien que détaillée pour un type spécifique de granulat, la démarche consistant en une
simple mesure par sonde coaxiale ouverte reste transposable a toute nature de roche. Un
processus similaire est présenté pour I’étude des solutions interstitielles.

Parce qu’existant sous forme de poudre (mélange solide-air) dans le commerce, la caracté-
risation de la permittivité du ciment anhydre ou de la portlandite requiert la combinaison
d’une mesure par sonde coaxiale et d'un schéma d’homogénéisation.

Finalement, le procédé mis en place pour calculer la permittivité du gel de C-S-H re-
quiére une combinaison de schémas d’homogénéisation, de mesures par sonde coaxiale et

de caractérisations physico-chimiques d’échantillons synthétisés dans le cadre de 1’étude.
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4.3.1 Permittivité des granulats

La démarche utilisée pour déterminer la permittivité complexe des granulats, compo-
sants majoritaires du volume d’un béton et supposés homogenes dans le cadre de ’étude,
est la méme que celle présentée dans le chapitre précédent, lors de 1’étude du sable par-
tiellement saturé. La propriété des gravillons utilisés dans la suite de I’étude est mesurée
par sonde coaxiale ouverte de rayon d’ame a = 1.2 mm et sera supposée identique a celle
des grains de sable. La Figure 4.7 présente la moyenne de trois mesures de la permittivité
complexe réalisées a des positions différentes sur la surface polie d’un échantillon de roche
constituant les granulats. On note une partie réelle moyenne constante sur la gamme de
fréquence [I0MHz; 1GHz| et égale & 4.5+£0.2. On observe également une partie imaginaire
constante quasi nulle (¢* = 0.05 £ 0.02) . La permittivité diélectrique des granulats sera

finalement supposée réelle et constante en fréquence dans la suite de 1’étude.

FIGURE 4.7 — Permittivité complexe des granulats sur la gamme de fréquence [10MHz; 1GHz].

4.3.2 Permittivité de la solution interstitielle

Lors d'une mesure électromagnétique sur un matériau cimentaire, la nature de la solu-
tion interstitielle présente au sein de la matrice poreuse du matériau influence grandement
les grandeurs acquises. La conductivité électrique opc du liquide interstitiel associée au
déplacement de charges ioniques apparait dans le modele de Debye présenté Chapitre 2
et rappelé en fonction du temps de relaxation des molécules d’eau 7 et de la constante

diélectrique extrapolée aux fréquences nulle €4, et infinie e, par,

/ Estat €0
= _ 4.4
€, €so + 1 2 9 ( )

o WT (€stat — €x) | ODC
" 1+ w272 Weg

(4.5)
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G. Klysz [26] et B. Halabe [109] rappellent que la présence d’especes ioniques dans 'eau
entraine une diminution de la partie réelle de la permittivité au travers d’'une baisse de
la permittivité eg,. Dans le cadre de I'étude des matériaux cimentaires, on note que
la conductivité de la solution est fortement dépendante de la concentration en especes
ioniques telles que Na™, K™ et OH~ [135]. La conductivité de la solution opc peut étre
calculée [135] en fonction de la somme de la conductivité intrinseque de chaque espece

ionique présente o; pondérée par sa valence z; et sa concentration molaire ¢; par,

Opc = ZZZ'CZ'O'Z' (46)

i=1

Caractérisation de solutions a base de NaCl

On se propose ici de caractériser, dans un premier temps, la permittivité complexe de
solutions a différentes concentrations en NaCl grace a la sonde coaxiale ouverte de rayon
d’ame a=1.2 mm. Ainsi, une solution d’eau pure et deux solutions obtenues a partir de la
dissolution de 10 g/L et 35 g/L de NaCl dans de I’eau pure sont créées. La conductivité
de chacune d’entre elles est mesurée a l'aide d’un conductimetre puis répertoriée Table

4.4 au coté de la constante diélectrique statique donnée par G. Klysz [26].

TABLE 4.4 — Parameétres associés aux différentes solutions créées dans le cadre de la caractéri-
sation de la solution interstitielle des milieux cimentaires.

Concentration (g/L) | €sq | Conductivité (S/m)
0 80 1.80e-3

10 77 1.60

35 69 5.01

Les parties réelle et imaginaire de la permittivité acquises sur la gamme de fréquence

[10MHz ; 1GHz| sont présentées Figure 4.8 et 4.9, respectivement.
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FIGURE 4.8 — Permittivité réelle de solutions a différentes teneurs en NaCl mesurée avec la sonde
coaxiale de rayon d’ame a=1.2 mm et comparée au modele de Debye sur la gamme de fréquence
[10MHz; 1GHz].

FIGURE 4.9 — Permittivité imaginaire de solutions a différentes teneurs en NaCl mesurée avec
la sonde coaxiale de rayon d’ame a=1.2 mm et comparée au modele de Debye sur la gamme de
fréquence [10MHz; 1GHz|.

Malgré une forte dispersion des parties réelles acquises sur la partie basse de la plage
fréquentielle, les tendances montrent une cohérence avec le modele de Debye. On note
également un comportement similaire de la partie imaginaire de la permittivité pour

chacune des solutions de différentes conductivités.

Caractérisation d’une solution a base de KOH et NaOH

La composition de la solution interstitielle présente dans la microstructure poreuse
des matériaux cimentaires ne se limitant pas aux especes ioniques Na™ et C17, on cherche

maintenant a caractériser une solution reproduisant la composition ionique d’un béton
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CEM-I décrit dans les travaux de W. Ali M’Ze [136] et contenant les espéces ioniques K,
OH™ et Na™. Le dosage de la solution extraite d’'un échantillon de béton permet en effet de
renseigner sur la nature et la concentration de chacun des ions présents. Cette composition
est alors reconstituée artificiellement et en quantité suffisante pour une caractérisation par
sonde coaxiale ouverte ainsi que pour une mesure de conductivité en courant continu a

I’aide d’un conductimetre. La concentration molaire de chaque espece est présentée Table
4.5.

TABLE 4.5 — Composition de la solution interstitielle d’'un béton a base de ciment CEM-I re-
constituée d’apres les travaux de W. Ali M Ze [136].

Na* (mol/m?) | KT (mol/m?) | OH~ (mol/m?)
31.5 122.8 154.3

On mesure opc = 3.32 S/m et la sonde coaxiale de rayon d’dme a=1.2 mm est utilisée
pour la caractérisation de la permittivité complexe. Les résultats sont comparés a un
modele de Debye en supposant une évolution linéaire de la constante diélectrique statique

€star de la solution avec sa conductivité telle que,
€stat — 80 — 2.220[)0 (47)

Cette relation est calculée par rassemblement des valeurs de €4, a différentes conducti-
vités d’apres G. Klysz [26] et permet de tenir compte de la baisse de la partie réelle de
la permittivité observée sur des solutions de conductivité non-nulle. Finalement, la per-
mittivité complexe de la solution interstitielle est présentée Figure 4.10. Une trés bonne
cohérence est observée entre la mesure et le modele de Debye pour des fréquences supé-
rieures a 100 MHz. On note néanmoins que la composition et la concentration en chaque
espéce ionique variant d’un matériau cimentaire a 'autre, la valeur de conductivité ne

peut que difficilement étre transposable a diverses formulations de béton.
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FIGURE 4.10 — Permittivité complexe d’une solution interstitielle de béton synthétisée, sur la
gamme de fréquence [10MHz; 1GHz|.

4.3.3 Permittivité du ciment anhydre
Protocole de fabrication des échantillons de ciment anhydre

La fraction de ciment anhydre dans le volume total d'un échantillon de béton demeure
non négligeable longtemps apres I'initiation de la réaction d’hydratation. La contribution
de ses propriétés électromagnétiques intrinseques a la permittivité diélectrique macrosco-
pique du matériau doit alors étre prise en compte dans le schéma d’homogénéisation final.
Bien que potentiellement différente pour chaque type de ciment, on propose ici un pro-
tocole de mesure de la permittivité effective de la partie solide d’'une poudre applicable
sur un ciment quelconque. Le matériau utilisé dans le cas présent est un CEM-I (CEM-I
52.5 N CE CP2 NF) dont les caractéristiques techniques sont détaillées en Annexe A.
Pour pallier la contrainte de 'estimation de la fraction d’air et de solide dans la poudre
de ciment avant une mesure de permittivité par sonde coaxiale ouverte et une identifica-
tion de la propriété de la phase solide par lois de mélange, trois capsules sont fabriquées
par compactage de la poudre. Disposée dans un réceptacle cylindrique ouvert, celle-ci est
mise sous presse et ’échantillon cylindrique solide formé de diametre 3 cm et de hauteur
environ égale a 1.5 cm, peut étre soumis non seulement a une mesure de permittivité mais

également a une mesure de porosité.

Mesure de permittivité complexe et de porosité

La mesure de permittivité répétée a trois positions différentes sur chacun des trois
échantillons grace a la sonde coaxiale ouverte de rayon d’ame a = 1.2 mm est moyennée
puis présentée Figure 4.11 pour la gamme de fréquence [10MHz; 1GHz]. On note une

partie imaginaire quasi nulle et constante au dela de 20 MHz. La valeur moyennée de la
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partie réelle sur cette plage fréquentielle est égale a 6.30, avec un écart-type associé égal
a 0.07.

FIGURE 4.11 — Permittivité complexe moyenne mesurée sur trois capsules de ciments anhydres
sur la gamme de fréquence [I0MHz; 1GHz.

La mesure de porosité ne pouvant étre effectuée par pesée hydrostatique dans 1'eau
au risque d’initier I’hydratation de I’échantillon, on remplace I’eau par de l'isopropanol,
supposé inerte en présence de ciment. Afin de s’assurer de ’homogénéité de la répartition
des pores dans les capsules, celles-ci sont découpées et une mesure de porosité est effec-
tuée sur chacun des fragments formés. Les matériaux poreux sont placés dans la solution
d’isopropanol jusqu’a la stabilisation de leur masse et donc leur complete saturation. La
Figure 4.12 présente trois capsules de ciment anhydre disposées aux cotés des fragments

en cours de saturation dans I’isopropanol.

FIGURE 4.12 — Capsules de ciment anhydre (gauche) et saturation des fragments dans 'isopro-
panol (droite).

La porosité est alors calculée par pesée des échantillons secs, saturés, et dans I'isopro-
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panol par,
Mgat — Mesec

p=— "+ (4.8)

Msat — Mhydro
La fraction d’air dans les capsules est déduite avec f, = ¢ = 24.3% £ 0.9%. Le systeme
étudié ne comportant qu’'une phase solide et qu'une phase gazeuse, la fraction de ciment

solide est donnée par fs =1 — f,.

Schémas d’homogénéisation pour le calcul de la permittivité de ’anhydre

La connaissance de la permittivité diélectrique macroscopique de 1’échantillon de ci-
ment ainsi que de la fraction des phases dans le volume total peut étre utilisée pour
identifier la permittivité de la phase solide, présente de fagon résiduelle dans toute pate
de ciment, mortier ou béton, par application d’'une démarche d’homogénéisation. Le choix
du modele pour décrire la morphologie des échantillons créés (on se contentera doréna-
vant des modeles de Bruggeman ou de Maxwell-Garnett), conditionne la permittivité de
I’anhydre calculée. Dans le cadre de I'application d’un schéma de Bruggeman, ne dispo-
sant pas d’information a priori sur la forme des phases solide et gazeuse, celles-ci sont
choisies sphériques. Concernant le modele de Maxwell-Garnett et compte tenu de la faible
fraction d’air au coté de celle de solide, I’anhydre est défini comme la matrice hote d’une
microstructure dans laquelle des inclusions sphériques d’air sont dispersées. La Figure

4.13 schématise les deux approches envisagées en terme de géométries modélisées.

E, E,
O 0O O O o 000 C0F——— &
0900 |09 oOo I
O O O eff
c O O o~
O O @) O
£.uaz *——@ o O o (g> OOO O — Eanhydre
O o O o 86
O O 00 O OOOO Q0O
E.i» Maxwell-Garnett &, Bruggeman

FIGURE 4.13 — Géométries modélisées dans le cadre de I'estimation de la permittivité du ciment
anhydre.

[’équation de Bruggeman réduite au cas d’un systéme a deux phases solide et gazeuse

sphériques de permittivité €, et €4, permet de calculer la grandeur effective du matériau

Eeff par,

D [ E (4.9)

h—sg Gk + Qéeff

De méme, I'équation de Maxwell-Garnett est définie par,

Eeff — €s €g — €s
—_— = 4.10
€eff T 264 To €g + 2¢4 ( )
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En supposant connues la permittivité de I'air (e, = 1), la permittivité effective (€mesure =
6.30+0.07) et la fraction des phases (f, = 0.243+0.009, f, = 1— f,), 'équation de Brug-
geman et celle de Maxwell-Garnett peuvent étre résolues pour calculer la permittivité de
la phase solide. Supposant une distribution gaussienne de la permittivité macroscopique
ainsi que de la porosité de I’échantillon autour de leur valeur moyenne respective, on ap-
plique un processus de propagation de l'incertitude selon la méthode de Monte-Carlo sur
la valeur prise par ces deux parametres pour estimer leur impact sur la distribution de la
permittivité de la phase solide. Un total de 10000 tirages des deux parametres issus de me-
sures indépendantes et dont la distribution est présentée Figure 4.14) permet de construire
I’histogramme présenté Figure 4.15. On y note I'allure gaussienne de la permittivité de la
phase anhydre calculée, avec des valeurs moyennes €; g = 9.00+0.26 et €5 pr¢ = 8.71£0.22
selon les deux schémas d’homogénéisation de Bruggeman ou Maxwell-Garnett, respecti-
vement. La proximité des résultats obtenus pour les deux schémas s’explique par la faible
fraction volumique d’une des phases par rapport a 'autre (cf. Chapitre 3). On note que
compte tenu de l'incertitude associée aux permittivités calculées, aucune distinction ne
peut étre faite entre les résultats obtenus par ces deux schémas. On prendra dans la suite

de I'étude la valeur €,nnyare = 9.0 £ 0.3.

FIGURE 4.14 — Distribution des valeurs de permittivité des parametres €,csure €t fy-
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FIGURE 4.15 — Distribution des valeurs de permittivité de ’anhydre selon les schémas d’homo-
généisation de Bruggeman et Maxwell-Garnett.

4.3.4 Permittivité de la portlandite
Caractérisation de la permittivité et de la porosité des échantillons

De la méme maniere que pour la caractérisation du ciment anhydre, des pastilles sont
formées a partir de poudre de Ca(OH), pur dans le but de déterminer la permittivité des
grains de portlandite a partir d’'un mélange biphasique air-solide. La mesure par sonde
coaxiale ouverte de rayon d’ame a= 1.2 mm répétée a trois positions différentes sur trois

échantillons permet d’obtenir les spectres de permittivité moyens présentés Figure 4.16.

FIGURE 4.16 — Permittivité complexe moyenne mesurée a trois positions différentes et pour trois
capsules de portlandite sur la gamme de fréquence [I0MHz; 1GHz].

On observe une déviation non négligeable des parties réelle et imaginaire pour des

fréquences inférieures a 100 MHz. Pour une utilisation comme donnée d’entrée de modeles
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d’homogénéisation, la permittivité macroscopique des capsules est prise égale a la valeur
moyennée sur la plage [I00MHz ;1GHz] au sein de laquelle la grandeur apparait constante
avec €mesure = 9.6 £ 0.2. La partie imaginaire, tres faible sur cette méme plage, sera
négligée dans l'estimation de la propriété de la portlandite.

La porosité des échantillons congus est obtenue par pesée de fragments des pastilles a
I’état sec, apres immersion dans de I'isopropanol jusqu’a saturation totale puis finalement
dans des conditions hydrostatiques. On releve alors une fraction d’air dans le matériau
hétérogene f, = 20.2% £ 0.5%.

Calcul par homogénéisation de la permittivité de la portlandite

Cas de particules solides sphériques

La porosité et la permittivité effective des pastilles poreuses de portlandite déterminées,
une démarche d’homogénéisation peut étre appliquée pour calculer la permittivité de la
phase solide de la méme maniere que lors de I’étude du ciment anhydre. Une démarche de
Monte-Carlo est appliquée pour propager l'incertitude associée aux parametres mesurés
jusqu’a la propriété recherchée. Un total de 10000 tirages des deux parametres encore
une fois supposés décorrélés et dont la distribution est présentée Figure 4.17, permet
de construire 1’histogramme de la permittivité de la portlandite Figure 4.18. La valeur
moyenne selon le modele de Bruggeman pour des inclusions sphériques est finalement
€s,p = 1.38 £ 0.34. Selon celui de Maxwell-Garnett, en supposant également le cas d’in-

clusions de portlandite sphériques, la permittivité calculée est €5 ¢ = 7.24 £ 0.32.

FIGURE 4.17 — Distribution des valeurs de permittivité des parametres €,csure €t fy-
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FIGURE 4.18 — Distribution des valeurs de permittivité de la portlandite selon les schémas
d’homogénéisation de Bruggeman et Maxwell-Garnett.

Cas de particules solides oblates

La morphologie plane des particules de portlandite décrite Section 4.2 peut étre considérée
lors du calcul de leur permittivité intrinseque au travers du rapport d’aspect des inclusions
modélisées. Pour étudier 'effet de celui-ci dans le processus appliqué, on se propose de
répéter la démarche pour le cas d’inclusions de solide oblates au rapport d’aspect a, = 0.1
dans le modele de Bruggeman. Le schéma de Monte-Carlo est donc répété et la permittivité
de la portlandite calculée devient €, 5 = 7.35£0.33. On note alors une influence négligeable
par rapport a la permittivité calculée pour le cas d’inclusions sphériques a savoir, €, p =
7.38 £ 0.34. Néanmoins, dans un souci de fidélité a la morphologie des particules de
portlandite, leur forme dans la modélisation de la pate de ciment sera supposée oblate et

leur permittivité prise égale a ecy = 7.4 £0.3.

4.3.5 Permittivité du gel de C-S-H
Présentation de la démarche mise en oeuvre

La détermination de la permittivité du gel de C-S-H est complexifiée par la difficulté
a isoler ce composant de la pate cimentaire dans un volume suffisamment élevé pour
permettre une mesure par sonde coaxiale ouverte. La démarche a appliquer est d’autant
moins triviale que la composition de cet élément varie tout au long de la réaction d’hy-
dratation [137] mais également en fonction des conditions initiales d’hydratation (rapport
eau sur liant, arrangement local des phases anhydres, etc.). Parmi les différents processus
de synthese de gel de C-S-H existants (réaction pouzzolanique, etc. [138]), celui retenu
dans le cadre de I’étude consiste en I’hydratation d’une phase de C3S pure de structure

monoclinique [139] (majoritairement présente dans la composition des ciments commer-
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ciaux), en présence ou non d’'une phase de portlandite. Comme présenté Section 4.2.2, la
réaction du C3S avec ’eau entraine la formation de gel de C-S-H et de portlandite. Une
telle réaction permet la fabrication d’échantillons poreux de plusieurs centimetres cubes
présentant une phase solide hétérogene contenant une phase amorphe de C-S-H et de la
portlandite, dont les caractéristiques électromagnétiques ont pu étre étudiées précédem-
ment. I1 devient alors concevable d’identifier la permittivité du gel de C-S-H a partir d’une
mesure de la grandeur électromagnétique effective et d’'une combinaison de lois d’homogé-
néisation, en supposant connues la permittivité de la portlandite et la fraction de chaque
phase dans le volume total (identifiée par porosimétrie et analyse quantitative de spectres
de Diffraction par Rayons X - DRX).

Dans la suite de 1'étude, le gel de C-S-H, bien que poreux, sera observé a l’échelle a
laquelle sa morphologie peut étre décrite comme homogene. Les pores de gel, de taille
nanométrique, et la microstructure en resteront inchangés lors d’un processus de séchage
a des températures inférieures a 60°C' [140], évitant toute modification de la morphologie
et des propriétés diélectriques intrinseques.

Avec pour objectif de s’affranchir de la présence de Cs3S résiduel apres réaction, les rap-
ports eau sur liant seront pris volontairement élevés (0.42, 0.6 et 0.8). Dans la suite de
I’étude, différentes fractions massiques de chaque réactif solide seront également choisies
dans le but d’influer celle des produits tout en respectant la stoechiométrie de I’équation
d’hydratation (100 wt% C,S — 0 wt% CH, 90 wt% C,S — 10 wt% CH, 80 wt% C,S —
20 wt% CH). La démarche de synthese et de caractérisation envisagée est détaillée pour

une formulation d’échantillon Figure 4.19.

/ Y
Porosimétrie DRX + MEB Mesure €

Caractérisation { imétri . ;

FIGURE 4.19 — Démarche de synthese d’un échantillon au rapport eau sur liant de 0.42 avec
100 wt% de C3S dans la phase anhydre.
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Synthése des échantillons

Le protocole expérimental de synthese des échantillons consiste en un mélange de 20 g
d’anhydre et d’eau pure coulé dans un réceptacle cylindrique en plastique d’environ 20 cL

et scellé. Les échantillons sont synthétisés a trois reprises pour évaluer la reproductibilité
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du protocole de mélange. Le tableau 4.6 récapitule I’ensemble des mélanges a base de C3S
effectués. Les matériaux y sont classés selon leur rapport eau sur liant et selon la fraction
de C3S anhydre dans le volume de réactif solide. On utilisera dans la suite de I'étude la
terminologie M-E/ C-fe,s (M désignant la forme monoclinique du C;S) pour distinguer

chaque formulation.

TABLE 4.6 — Récapitulatif de I’ensemble des échantillons a base de C4S fabriqués ainsi que de
leur formulation respective.

8.89
8.37
7.80
7.50
7.01
6.49
5.92
5.92

Nom E/C | Quantité | C;S (wt%) | Ca(OH), (wt%) | C;5S (g) | Ca(OH), (g) | HyO (g)
MO08100 0.8 3 100 0 11.11 0.00
MO0890 0.8 3 90 10 10.47 1.16
MO0880 0.8 3 80 20 9.76 2.44
M06100 0.6 3 100 0 12.50 0.00
M0690 0.6 3 90 10 11.69 1.30
MO0680 0.6 3 80 20 10.81 2.70
MO0670 0.6 3 70 30 9.86 4.23
M042100 | 0.42 3 100 0 14.08 0.00

Pour chaque synthese, le protocole expérimental suivant est appliqué :

1. Une masse d’eau pure nécessaire au mélange est pesée grace a une balance de pré-

cision 0.01 g.
2. La quantité d’élément solide minoritaire en terme de masse est pesée puis ajoutée.
3. L’élément majoritaire est ajouté dans le méme réceptacle.
4. Une étape d’homogénéisation des phases solides est réalisée a ’aide d’une spatule.

5. Le volume d’eau est rapidement introduit puis mélangé aux phases solides pendant

un temps controlé de 1 min 30 s.

6. Le coulis formé est encapsulé.

Tous les échantillons fabriqués sont finalement installés au sein d’un réacteur en verre
(Figure 4.20) et un flux d’azote est appliqué au travers de I’enceinte pendant un minimum
de 10 minutes pour garantir la neutralité du gaz présent dans ’environnement et éviter
ainsi tout processus de carbonatation durant le temps de cure de 90 jours. Une coupelle
d’eau pure est également présente au sein des réacteurs pour saturer I’environnement en

eau et limiter tout phénomene de séchage.
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FI1GURE 4.20 — Réacteur contenant les échantillons synthétisés pendant leur cure en milieu inerte.

Mesure de la permittivité complexe des échantillons

Apres un temps de cure de 90 jours, les échantillons cylindriques synthétisés sont
démoulés et la planéité de leurs surfaces brutes de décoffrage permet pour la plupart une
mesure de la permittivité complexe grace a la sonde coaxiale ouverte de rayon d’ame
a = 1.2 mm. Celle-ci est effectuée a deux reprises sur les deux faces opposées de chacun
des trois échantillons de méme formulation, a I'état saturé. Les mesures effectuées, les
échantillons sont stockés sous un flux d’azote au sein d'un réacteur afin d’éviter tout
phénomene de carbonatation susceptible de modifier leur composition et leur morphologie.
Les Figures 4.21 et 4.22 présentent les parties réelle et imaginaire acquises sur la gamme de

fréquence [100 MHz; 1 GHz] pour trois formulations de rapports eau sur liant différents.

FIGURE 4.21 — Permittivité réelle moyenne mesurée sur les échantillons de C-S-H et CH sur la
plage fréquentielle [100 MHz; 1 GHz| avec la sonde coaxiale de rayon d’dme a = 1.2 mm.
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FIGURE 4.22 — Permittivité imaginaire moyenne mesurée sur les échantillons de C-S-H et CH
sur la plage fréquentielle [100 MHz; 1 GHz] avec la sonde coaxiale de rayon d’ame a = 1.2 mm.

On remarque une forte dépendance fréquentielle de la partie imaginaire mais également
de la partie réelle de la permittivité des échantillons. L’augmentation aux plus basses
fréquences s’explique entre autres par le caractere saturé en solution interstitielle des
échantillons et donc par la forte fraction volumique de liquide conducteur dans leur volume
total.

En conclusion, la permittivité macroscopique identifiée sur chacun des matériaux formés
est de nature complexe, a forte dépendance fréquentielle, et sera sujette dans les sections
suivantes a une démarche d’homogénéisation complexe et en fréquence afin d’en extraire

la valeur de permittivité du gel de C-S-H.

Caractérisation physico-chimique des matériaux synthétisés

Afin d’identifier la nature exacte ainsi que la répartition de chacune des phases pré-
sentes dans les matériaux formés au moment de la mesure électromagnétique, un ensemble
de caractérisations de leurs propriétés physico-chimiques est réalisé. Les données extraites
permettent d’alimenter les modeles d’homogénéisation en terme de répartition des phases

présentes afin d’en extraire la permittivité du gel de C-S-H.

Mesure de porosité

La mesure de porosité des échantillons synthétisés est effectuée selon un procédé de poro-
simétrie a 'eau. Apres une pesée hydrostatique des échantillons saturés, une partie d’entre
eux est séchée dans un dessiccateur placé en étuve a 55°C' (afin d’éviter la détérioration
des matériaux), contenant du gel de silice pour I’absorption de la vapeur d’eau et de I’hy-
droxyde de sodium en poudre pour ’absorption de dioxyde de carbone responsable de la

carbonatation des échantillons. La pesée des échantillons apres stabilisation de leur masse
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et donc a I'état sec (porosité capillaire vide de solution interstitielle), permet le calcul de
la porosité. Les valeurs mesurées pour deux des trois échantillons synthétisés et pour six

des huit formulations présentées précédemment sont résumées Table 4.7.

TABLE 4.7 — Résultats de la campagne de mesure de porosité a ’eau sur les échantillons synthé-
tisés.

Echantillon | Rapport E/C Porosité a 'eau
MO08100-1 0.8 48.9%
MO08100-2 0.8 48.4%
MO0890-1 0.8 47.7%
MO0890-2 0.8 47.8%
MO0880-1 0.8 46.3%
MO0880-2 0.8 45.9%
M06100-1 0.6 Endommagé en manipulation
M06100-2 0.6 Endommagé en manipulation
MO0690-1 0.6 38.4%
MO0690-2 0.6 38.4%
MO0680-1 0.6 Endommagé en manipulation
MO0680-2 0.6 Endommagé en manipulation
MO0670-1 0.6 39.0%
MO0670-2 0.6 38.8%
M042100-1 0.42 28.9%
M042100-2 0.42 29.9%

On note une augmentation cohérente de la porosité avec la quantité d’eau ajoutée
lors de la synthese et donc du rapport eau sur liant. Par ailleurs, la faible dispersion des

valeurs de porosité atteste de la reproductibilité du protocole de synthese des matériaux.

Caractérisation des différentes phases présentes par DRX

La diffraction par rayons X (DRX) des échantillons synthétisés permet d’estimer la nature
ainsi que la fraction de chaque phase produite lors de I'hydratation du CsS. Lors d’un
tel essai, ’échantillon réduit a ’état de poudre est soumis a un rayonnement X mono-
chromatique dirigé vers la surface du matériau avec un angle 6. La diffraction ou non du
rayonnement sur les plans cristallographiques des éléments constituant 1’échantillon en
fonction de 'angle 6 est enregistrée et corrélée a une distance entre les plans atomiques

des constituants de I’échantillon selon la loi de Bragg,
nA = 2dsinf (4.11)

Avec n, l'ordre de diffraction, A la longueur d’onde du rayonnement émis et d la dis-
tance interréticulaire, intrinseque a chaque maille cristallographique. Le motif des dif-

fractogrammes représentant 'amplitude diffractée en fonction de 'angle d’incidence du
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rayonnement X permet finalement, par comparaison avec des bases de données, d’identifier
chaque espece présente dans I’échantillon étudié. La fraction volumique des éléments pré-
sents est, quant a elle, effectuée par application d’'un modele mathématique de Rietvield
et d’une quantification par standard externe reposant sur l'utilisation d’un échantillon
standardisé (ici de rutile) pour la quantification des phases cristallines et d’une ana-
lyse thermogravimétrique complémentaire pour la quantification des phases amorphes, ici
constituées quasi exclusivement du gel de C-S-H [141]. Dans le cadre de 1'étude, cette
méthode permet donc de quantifier la portlandite et le gel de C-S-H créés, mais égale-
ment le taux d’anhydre résiduel ainsi que d’éventuelles traces de calcite, résultat de la
carbonatation de la surface des échantillons a I’air libre. Le protocole expérimental est
appliqué a un échantillon de chaque formulation. Les échantillons sont dans un premier
temps découpés en fines tranches (2 mm d’épaisseur) a I'aide d’une scie circulaire puis
plongés dans un bain d’isopropanol pendant une durée de 7 jours. Cette étape clé permet
I’arrét de la réaction d’hydratation par remplacement de la solution interstitielle occupant
I’espace poreux de la microstructure par de I'isopropanol, inerte avec les réactifs encore
présents. Les échantillons sont ensuite placés sous vide dans un dessiccateur pour une
durée de 48h afin d’extraire des pores le solvant tres volatil et procéder ainsi au séchage
des matériaux. La Figure 4.23 présente les différents fragments lors de I'étape d’échange

de solvant dans 'isopropanol (gauche) et de séchage en dessiccateur (droite).

FIGURE 4.23 — Echange de solvant des échantillons dans 1'isopropanol (gauche) et séchage en
dessiccateur (droite).

Les fragments sont finalement réduits a 1’état de poudre dans un mortier d’agate et
tamisés a 40 nm. Cette poudre est alors analysée par diffraction aux rayons X (dispositif
D8 Brucker Advance diffractometer avec une géométrie Bragg-Brentano et une source de
radiation Cu Ka) et une quantification massique des phases est effectuée. La répartition
volumique de chaque constituant, présentée Table 4.8 en pourcentage volumique (vol%),
est finalement obtenue a partir des fractions massiques calculées et des masses volumiques

respectives de chaque espece.
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TABLE 4.8 — Quantification des phases dans le solide par processus de Rietveld.

Echantillon | CH (vol%) | CaCO3 (vol%) | C-S-H (vol%) | C3S (vol%)
MO08100-1 28 0 71 1
MO0890-1 34 2 64 1
MO0880-1 37 2 60 0
MO06100-1 27 0 70 3
MO06100-2 27 0 70 3
MO0690-1 32 1 65 1
MO0680-1 37 2 60 1
MO0680-2 36 2 60 1
M042100-1 23 0 70 7

On remarque une tres faible quantité de calcite (CaCOj;) et d’anhydre résiduel dans la
totalité des échantillons, témoignant non seulement d’une carbonatation négligeable dans
les matériaux mais également de la quasi totale consommation du C,S lors de la réaction
d’hydratation.

Analyse morphologique au microscope électronique a balayage

Disposant d’informations concernant la nature et la fraction volumique des phases pré-
sentes dans les échantillons créés, on cherche dorénavant a connaitre la morphologie de leur
microstructure afin d’adapter la combinaison de schémas d’homogénéisation a construire
en conséquence. Ainsi, apres une étape de polissage de leur surface, plusieurs fragments
d’échantillons de différentes formulations sont observés au microscope électronique a ba-
layage (MEB). La Figure 4.24 présente la surface d’un échantillon au rapport eau sur liant
de 0.6 (M06100) au grossissement x1000.

Inner : C-S-H

Anhydre : C5S

Outer : C-S-H + porosité + CH

FIGURE 4.24 — Tmage MEB x1000, 15kV, de la surface d’un échantillon M06100 (E/C = 0.6)
(mode des électrons rétrodiffusés).
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On note la présence d’un ilot blanc correspondant au liant anhydre non consommé en-
touré d’une zone sombre d’inner, ainsi qu'un nombre conséquent d’autres surfaces d’inner
également constituées de gel de C-S-H et dispersées au sein de 1'outer (zone gris claire),

ou se concentrent portlandite, gel de C-S-H et porosité capillaire.

Calcul des fractions de chaque phase

Lors du calcul de la permittivité du gel de C-S-H, on néglige la présence résiduelle et
I'influence de la calcite (CaCOj;) ainsi que de I'anhydre (C;S). Pour ce faire, la fraction
des phases de gel de C-S-H et de portlandite déterminée par DRX (fprx) est rapportée

a un volume constitué uniquement de ces deux especes selon 1’équation,

forx
inale — 4.12
Srinar 1 — feacos — feus (4.12)

On consideére alors la répartition des phases solides décrites Table 4.9.

TABLE 4.9 — Quantification des phases dans le solide retenue pour le calcul de la permittivité
du gel de C-S-H.

Echantillon | CH (vol%) | C-S-H (vol%)
MO08100 28 72
MO0890 34 66
MO0880 38 62
MO0690 33 67
MO0670 43 Y
M042100 25 75

Calcul de la permittivité du gel de C-S-H par homogénéisation

La nature, la répartition et la morphologie des phases présentes dans les échantillons
créés nous permettent dorénavant, et a l'instar de I’étude des capsules de ciment et de
portlandite, d’appliquer un processus d’homogénéisation a partir d’'une mesure de la per-
mittivité macroscopique, afin de déduire la propriété diélectrique inconnue du gel de C-S-
H. La permittivité de cette phase, bien qu’intrinsequement poreuse et contenant de ’eau,
sera supposée réelle et constante sur la gamme de fréquence étudiée. Cette hypothese
se justifie par le caractere chimiquement lié des molécules d’eau présentes au sein des
feuillets de C-S-H, lui conférant des propriétés diélectriques proches de celles d'un solide
[104]. Malgré une connaissance a priori de la morphologie globale de la microstructure
étudiée obtenue par observations au microscope électronique a balayage, plusieurs géo-
métries et plusieurs schémas d’homogénéisation peuvent étre adoptés pour lier propriétés
microscopiques et propriété effective. Chacune des configurations proposées repose alors

sur plusieurs hypotheses, a savoir :
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® Le gel de C-S-H, qu’il soit présent dans I'inner ou 'outer, est considéré comme une
phase homogene dont la permittivité intrinseque reste identique quelle que soit la

formulation considérée.

® La porosité de 'inner est supposée nulle. A ce titre, cette phase peut étre considérée

comme exclusivement constituée de gel de C-S-H.

® [’ensemble de la porosité est répartie au sein de I'outer. Cette phase contient alors
une part de gel de C-S-H ainsi que la porosité capillaire. La portlandite sera consi-
dérée ou non, suivant la morphologie adoptée, comme constituante de cette phase

ou comme phase a part entiere.

® Le volume occupé par l'inner, lorsque 'hydratation est totale, est égal au volume
occupé par les particules d’anhydre au moment de l'initiation de la réaction d’hy-

dratation.

Premiére morphologie modélisée et schémas d’homogénéisation associés

Parmi les différentes représentations possibles, on se propose dans un premier temps de
modéliser la microstructure des matériaux comme un ensemble de spheres de gel de C-S-H
(inner) et de particules oblates de portlandite, aléatoirement orientées et mélangées avec
une phase hétérogene constituée de gel de C-S-H et de pores (outer). Les mesures de per-
mittivité effective ayant été effectuées sur des échantillons saturés en eau, la porosité peut
étre assimilée a une phase de solution interstitielle. Une représentation de la morphologie
modélisée dans le processus d’homogénéisation est présentée Figure 4.25. Une spécificité
de cette représentation consiste a traiter la portlandite comme une phase inclusionnaire
entourée, comme l'inner, par la matrice d’outer. Ce choix arbitraire sera confronté par
la suite a une configuration pour laquelle la portlandite sera considérée comme un phase

constituante de 'outer.

FIGURE 4.25 — Premiere morphologie modélisée pour I’évaluation de la permittivité du gel de
C-S-H.
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Le processus d’homogénéisation consiste ici en une remontée des échelles en deux

étapes, & savoir :

1. Le calcul de la permittivité effective de 'outer constitué de gel de C-S-H et d’eau,

€outer, Selon un schéma de Bruggeman ou de Maxwell-Garnett.

2. Le calcul de la permittivité effective finale €.¢; par dispersion des particules sphé-
riques de gel de C-S-H (inner) et des particules oblate de portlandite dans une
matrice de permittivité €,u. selon un modele de type Maxwell-Garnett ou bien
comme le mélange des phases d’inner, d’outer et de portlandite selon un modele de

Bruggeman.

L’utilisation d’'une telle géométrie suppose connue la répartition de la quantité totale de
gel de C-S-H entre la phase d’inner et d’outer. Afin de déterminer la fraction comprise
dans chacune, on s’appuie sur ’hypothése émise précédemment concernant d’une part
le remplacement du volume occupé par les particules d’anhydre par les ilots d’inner au
fur et a mesure de I’hydratation et d’autre part la totale consommation de I’anhydre. Ce
faisant, on utilise le modeéle de Powers [142] permettant une description de I’évolution de
la fraction d’anhydre f, dans une pate de ciment, en fonction du degré d’hydratation «

et du rapport eau sur liant F/C' selon,

~0.32(1-a)

Ja= E/C +0.32

(4.13)

On suppose alors la fraction volumique d’inner créée comme égale a la fraction d’anhydre

au moment de U'initiation de la réaction (o = 0) avec,

0.32

; = = 4.14
f’LTL?’LCT E/O + 032 ( )

La fraction d’outer dans le volume total est alors donnée par fouier = 1 — fou — finner,
avec fog la fraction de portlandite dans le volume élémentaire représentatif donnée par
DRX.

Finalement, les répartitions et caractéristiques de chaque phase et pour les deux étapes
d’homogénéisation sont déduites et présentées Table 4.10 pour le calcul de la permittivité
de louter €,y (premiere étape d’homogénéisation) et Table 4.11 pour le calcul de la
permittivité macroscopique €.s; (deuxieme étape d’homogénéisation). Avant une étude
consacrée a l'influence de la forme des inclusions de pores sur la permittivité effective,

celle-ci sera dans un premier temps supposée sphérique (rapport d’aspect a, = 1).
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TABLE 4.10 — Caractéristiques associées a chaque constituant dans le cadre de la premiere étape
de ’homogénéisation (calcul de €yter)-

Outer
Phase C-S-H Solution
Fraction 1-— ¢/fouter (b/fouter
Permittivité €CSH €solution
Rapport d’aspect a, | 1 1

TABLE 4.11 — Caractéristiques associées a chaque constituant dans le cadre de la deuxiéme étape
de ’homogénéisation (calcul de e.rf).

Inner, portlandite et outer
Phase Inner | CH Outer
Fraction finner fCH fouter
Permittivité €csH | €ccx =74 | €outer
Rapport d’aspect | 1 0.1 1

Calcul par optimisation de la permittivité du gel de C-S-H

Algorithme d’optimisation de la permittivité du gel

La permittivité effective émanant du processus d’homogénéisation présenté doit, si celui-ci
est représentatif d'une certaine réalité expérimentale, tendre vers les mesures de permit-
tivité obtenues par sonde coaxiale ouverte sur les différents échantillons synthétisés. Or,
demeurent au sein de ce schéma, deux inconnues que sont la permittivité du gel de C-S-H et
la conductivité des solutions interstitielles (utilisées pour calculer I’évolution fréquentielle
de la permittivité du liquide selon le modele de Debye). Afin d’identifier ces propriétés,
un algorithme d’optimisation reposant sur la méthode des moindres carrés est créé pour
calculer une valeur de permittivité du gel et de conductivité du liquide minimisant 1’écart
quadratique entre les permittivités effectives complexes mesurées et celles calculées selon
le processus d’homogénéisation, a chaque fréquence de la gamme [100 MHz; 1 GHz].

Par respect de la premiere hypothese évoquée Section 4.3.5, I'algorithme construit per-
met d’identifier une permittivité optimisée du gel unique pour toutes les formulations
d’échantillon. La conductivité de la solution calculée, quant a elle, reste variable d’une
formulation de matériau a une autre. La sortie de ’algorithme consiste alors en une va-
leur de permittivité du gel de C-S-H et trois valeurs de conductivité correspondant aux

conductivités des trois solutions interstitielles des trois matériaux.

Bornes des parameétres a optimiser
Un faible temps de calcul est observé pour des conditions aux limites sur la valeur de

min

permittivité recherchée définies par les bornes inférieures et supérieures ey = 2 et
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e&f = 20. On note une invariabilité des résultats obtenus lors de 1’élargissement de cette
gamme de permittivité. De la méme maniere, les conductivités limites des solutions in-

143 fad A N MmN _ max —
terstitielles sont choisies égales a o, = 0.2 S/m et o727 =5 S/m.

Modeles utilisés au sein de P’algorithme
Dans le cadre de la morphologie modélisée décrite, la permittivité du gel de C-S-H et la
conductivité des solutions sont optimisées pour une succession de deux homogénéisations
(un schéma de Bruggeman ou de Maxwell-Garnett suivi d'un schéma de Bruggeman ou
de Maxwell-Garnett) pour les échantillons M042100, M0690 et M0890. La diversité des
rapports eau sur liant permet ici de couvrir un large panel de conditions d’hydratation.
Les Figures 4.26, 4.27 et 4.28 présentent, au coté des grandeurs mesurées, 1’évolution
fréquentielle des permittivité effectives calculées avec les parametres optimisés, pour une

succession de deux modeles de Bruggeman.

FIGURE 4.26 — Permittivité mesurée sur les échantillons M042100 sur la gamme [100MHz ; 1GHz|
comparée au résultat du processus d’homogénéisation composé d’une succession de deux modeles
de Bruggeman pour ecgy = 4.81 et opr042100 = 1.18 S/m. L’erreur quadratique relative sur la
partie réelle est ici de 11.0%.
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FIGURE 4.27 — Permittivité mesurée sur les échantillons M0690 sur la gamme [100MHz ; 1GHz|
comparée au résultat du processus d’homogénéisation composé d’une succession de deux modeles
de Bruggeman pour ecsy = 4.81 et op06090 = 0.69 S/m. L'erreur quadratique relative sur la
partie réelle est ici de 6.0%.

FIGURE 4.28 — Permittivité mesurée sur les échantillons M0890 sur la gamme [100MHz; 1GHz]
comparée au résultat du processus d’homogénéisation composé d’une succession de deux modeles
de Bruggeman pour ecsy = 4.81 et o890 = 0.60 S/m. L'erreur quadratique relative sur la
partie réelle est ici de 11.1%

Bien que chaque combinaison de modeéles (Bruggeman ou Maxwell-Garnett) ait été tes-
tée, ’enchalnement de deux schémas de Bruggeman s’avere offrir la meilleure cohérence en

terme d’évolution fréquentielle de la permittivité calculée avec les données expérimentales.

Effet de la forme des inclusions d’eau
On se propose d’étudier 'effet de la forme des inclusions poreuses sur les valeurs optimisées
de permittivité et de conductivités. Le rapport d’aspect des inclusions d’eau, initialement
sphériques (a, = 1), est modifié pour a, = 100 (particules prolates) et a, = 0.01 (parti-

cules oblates). L’ensemble des caractéristiques optimisées sont comparées Table 4.12 avec,
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pour la partie réelle de la permittivité, ’erreur relative quadratique moyenne du modele
par rapport a la mesure moyenne, fonction du nombre de points de mesure N = 100

correspondant au nombre de fréquences ¢ différentes, et définie par 1’équation,

i €mesure (Z)

rrenr — $ ]1[ g: (emesure(i) ~ En.wdéle(i)>2 (4.15)

TABLE 4.12 — Propriétés optimisées du gel de C-S-H et des solutions interstitielles pour trois
formulations différentes dans le cadre d’une combinaison de deux schémas de Bruggeman et pour
trois formes d’inclusions de pores particulieres.

Schéma Bruggeman puis Bruggeman
Rapport d’aspect a, 1 100 0.01
€ECSH 4.81 4.78 4.74
O M042100 (S/m) 1.18 1.17 1.16
O M0690 (S/m) 0.69 0.69 0.69
O M0890 (S/m) 0.60 0.60 0.60
Erreur M042100 11.0% | 11.0% 10.9%
Erreur M0690 6.0% | 5.9% 5.9%
Erreur M0890 11.1% | 11.0% 10.9%

A la vue des résultats présentés, plusieurs conclusions sont faites, a savoir,

® La combinaison de schémas de Bruggeman et la morphologie adoptée permettent
de retranscrire I'élévation de la partie réelle et imaginaire de la permittivité ob-
servée aux plus basses fréquences. L'unique grandeur complexe et a dépendance
fréquentielle utilisée lors du calcul de la permittivité effective étant celle du liquide

interstitiel, on en déduit sa responsabilité dans 1’origine du phénomene observé.

® Les valeurs de conductivité des solutions interstitielles optimisées sont d’autant plus
faibles que le rapport eau sur liant et donc la porosité des échantillons est élevée
(Figure 4.29). Cette observation peut étre interprétée comme la dilution des especes

ioniques présentes dans un volume de pores de plus en plus important.

® Aucune influence du rapport d’aspect des inclusions d’eau n’est observé sur I'erreur

relative quadratique moyenne entre mesure et modele. Son effet est donc négligeable.
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FIGURE 4.29 — Evolution de la conductivité optimisée de la solution interstitielle avec la porosité
des échantillons.

Deuxiéme morphologie modélisée et schémas d’homogénéisation associés

Parmi la multitude de géométries fictives imaginables permettant une modélisation de la
morphologie des matériaux synthétisés, on propose maintenant une construction intégrant
la portlandite au sein de la phase d’outer, jusqu’ici décrite séparément. Ce choix peut étre
justifié par la taille approximativement égale des objets manipulés (cristaux de portlandite

et amas de gel de C-S-H). La nouvelle configuration est illustrée Figure 4.30.

FI1GURE 4.30 — Deuxieme morphologie modélisée pour I’évaluation de la permittivité du gel de
C-S-H.

Une premiere étape permet le calcul de la permittivité associée au mélange de la per-
mittivité du gel de C-S-H avec celle de 'eau porale et de la portlandite. Elle est suivie
d’un second calcul permettant le mélange de la permittivité du gel de C-S-H présent dans
I'inner avec la grandeur calculée lors de la premiere étape. Le processus d’optimisation de
la permittivité du C-S-H ainsi que des conductivités de solutions interstitielles est alors

répété pour différentes formes d’inclusions de la phase liquide. Les résultats obtenus pour
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une combinaison de deux modeles de Bruggeman sont présentés Table 4.13 au coté des

erreurs relatives quadratiques moyennes associées.

TABLE 4.13 — Caractéristiques optimisées du gel de C-S-H et des solutions interstitielles pour
trois formulations différentes dans le cadre d’une combinaison de deux schémas de Bruggeman
et pour trois formes d’inclusions d’eau particuliéres pour la deuxiéme géométrie modélisée.

Schéma Bruggeman puis Bruggeman

Rapport d’aspect a, 1 100 0.01
€ECSH 5.40 5.18 4.53

O 042100 (S/m) 1.33 0.99 0.84

o 0690 (S/m) 0.72 0.64 0.57

O M0890 (S/m) 0.62 0.60 0.56
Erreur M042100 10.3% | 11.5% 12.2%
Erreur M0690 6.3% | 8.0% 9.0%
Erreur M0890 10.7% | 11.5% 12.0%

La méme expérience est répétée pour différentes combinaisons de schémas (Bruggeman
ou Maxwell-Garnett) sans diminution des erreurs quadratiques moyennes exposées Table
4.13. A la vue des différents résultats obtenus pour cette nouvelle géométrie, plusieurs

conclusions sont alors proposées, a savoir,

® La combinaison de schémas de Bruggeman offre ici encore une meilleure cohérence

avec les résultats expérimentaux.

® Aucune amélioration du modele n’est apportée par la modification de la forme des

inclusions de solution interstitielle.

® Les résultats offrent des performances comparables quelle que soit la place occupée
par la portlandite dans le processus d’homogénéisation. Ne disposant pas d’infor-
mation permettant de privilégier une morphologie ou une forme d’inclusion de I’eau
particuliere, les trois valeurs optimisées pour chacune des deux morphologies mo-
délisées sont moyennées. La permittivité du gel de C-S-H retenue dans la suite de
I'étude est alors ecsy = 4.9 £ 0.3 (moyenne et écart-type associés aux résultats

optimisés moyennés).

4.4 Conclusion

La microstructure des bétons est complexe et peut étre décrite a différentes échelles de-
puis quelques nanometres jusqu’a plusieurs centimetres. On note, aux plus basses échelles
décrites dans cette section, la présence d’hydrates tels que le gel de C-S-H a la structure
amorphe et responsable de la cohésion des matrices cimentaires, ou encore la portlandite,
structure cristalline partiellement responsable du caractere alcalin de la solution intersti-

tielle. Apres avoir présenté la morphologie de la microstructure des milieux cimentaires,
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cette section s’attarde a 1’étude des permittivités diélectriques associées a chacune des
phases rencontrées. Cette démarche se limitant a une mesure par sonde coaxiale lors de
I’analyse des granulats ou de la solution interstitielle, elle est complexifiée lors de I’'étude
de la propriété intrinseque des hydrates. Un processus d’homogénéisation est alors mis en
place pour isoler la grandeur recherchée a partir de mesures sur échantillons hétérogenes
de morphologie controlée et de mesures de porosité pour le cas du ciment anhydre et de
la portlandite. La démarche est enrichie d’une analyse physico-chimique pour le cas du
gel de C-S-H. L’ensemble des résultats obtenus et retenus pour la suite de 1’étude sont

finalement présentés Table 4.14.

TABLE 4.14 — Résumé des permittivités associées aux différentes phases du béton et déterminées
par association de mesures par sonde coaxiale ouverte et schémas d’homogénéisation.

Phase Permittivité Incertitude
Granulat 4.5 0.2 (type A)
Solution interstitielle | Modele de Debye -
Anhydre 9.0 0.3 - (optimisation)
Portlandite 7.4 0.3 - (optimisation)
gel de C-S-H 4.9 0.3 - (optimisation)
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Chapitre 5

Homogénéisation pour le calcul de
teneur en eau dans les milieux

cilmentaires

5.1 Introduction

Comme présenté Chapitre 1, un enjeu de taille pour 'amélioration de la prédiction de
la déformation différée de certaines structures de Génie Civil en béton concerne 1’estima-
tion de la teneur en eau a travers l'interprétation de mesures de grandeurs électromagné-
tiques. La création d’une loi de calibration de la permittivité diélectrique macroscopique
du béton en fonction de sa teneur en eau doit alors étre construite. Disposant d’outils de
caractérisation de la permittivité complexe des milieux cimentaires, a savoir différentes
sondes coaxiales ouvertes (cf. Chapitre 2), ainsi que des informations sur I’agencement et
les propriétés électromagnétiques intrinseques des principales phases existantes au sein de
la microsctructure (cf. Chapitre 4), il est maintenant possible de combiner différentes lois
d’homogénéisation de la permittivité présentées Chapitre 3 pour lier quantité d’eau incluse
dans 'espace poreux et permittivité macroscopique mesurable. Ce chapitre se consacre a
la construction de schémas d’homogénéisation combinant différentes lois de mélange selon
un processus de remontée d’échelles depuis celle des hydrates jusqu'a celle des granulats.
Ces schémas seront alimentés par les propriétés intrinseques des constituants, avec une
considération approfondie quant a la morphologie de la microstructure des matériaux étu-
diés. Une premiere section présente la démarche appliquée a différentes pates de ciment de
formulations et de compositions multiples caractérisées par porosité a I'eau et diffraction
par rayons X. Cette étude est prolongée par la suite au cas des mortiers, puis finalement

a celui de différents bétons congus dans le cadre des travaux présentés.
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5.2 Homogénéisation pour la teneur en eau des pates

de ciment

5.2.1 Fabrication de pates de ciment de différentes formulations

Comme présenté Chapitre 3, section 3.5, six échantillons de pate de ciment au rapport
eau sur liant égal a 0.28, 0.34 et 0.40 ont été fabriqués a partir d'un ciment CEM-I (CEM-
[ 52.5 N CE CP2 NF) dont les caractéristiques techniques sont détaillées en Annexe A.
La Figure 5.1 présente deux échantillons coulés dans des moules cubiques de dimensions
8x8x8 cm, de maniere a disposer de plusieurs surfaces planes tout autour de 1’échantillon
et permettre une mesure de permittivité par sonde coaxiale. Une fois démoulé, chaque
échantillon suit alors une cure d’une durée supérieure a 80 jours dans une solution d’eau de
chaux. Celle-ci permet de limiter la dissolution de la chaux présente dans la pate de ciment
a cause du pH trop faible de I'eau du réservoir de cure. Les différentes formulations sont
choisies de maniere a disposer d’échantillons de porosité et de composition variable, avec
une évolution supposée croissante de la porosité avec le rapport eau sur liant. L’objectif
étant d’observer 1’évolution de la permittivité avec le degré de saturation, les matériaux

sont soumis a des mesures de permittivité au fur et & mesure d’'un processus de séchage.

FIGURE 5.1 — Exemple d’échantillons de pates de ciment coulées dans des moules cubiques de
dimensions 8x8x8 cm.

5.2.2 Mesure de la permittivité complexe des échantillons

La sonde coaxiale ouverte de rayon d’ame a = 6.5 mm présentée Chapitre 2 est utilisée
pour déterminer la permittivité complexe des échantillons a différents degrés de satura-
tion, pendant leur séchage a 60°C' en étuve. Lors de ce processus, chaque perte de masse
correspondant a une baisse du degré de saturation est quantifiée puis les échantillons

sont entierement recouverts de papier aluminium auto-adhésif pour éviter tout échange
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hydrique avec l'extérieur. On les place alors en étuve pendant un temps égal a celui du
séchage pour permettre 'homogénéisation de la répartition de la phase liquide présente
dans l'espace poreux. On répete ce processus de séchage, conditionnement et mesure de-
puis un état complétement saturé jusqu’'a une stabilisation de la masse. Chaque perte
acquise est finalement convertie en termes de degré de saturation grace a une connais-
sance a posteriori de la porosité mesurée par porosité a 1’eau (section 5.2.3). La figure 5.2
récapitule finalement le processus complet de séchage et d’acquisition de la permittivité

complexe.

Mesure £ sur
chaque face

Séchage en
étuve
Répétition jusqu’'a
1 stabilisation de la
masse
Homogeénéisation

de la répartition
de I'eau en étuve

|

Refroidissement
a température
ambiante

FIGURE 5.2 — Processus de mesure de la permittivité des échantillons a différents degrés de
saturation.

Les Figures 5.3 et 5.4 présentent la partie réelle puis imaginaire de la permittivité
acquise sur la gamme de fréquence [100 MHz; 1 GHz] pour un échantillon de pate de
ciment au rapport eau sur liant égal a 0.28 et pour des degrés de saturations de 100%,
78%, 52% et 19%. Pour chaque matériau fabriqué, on remarque une décroissance des par-
ties réelle et imaginaire (ainsi que de 1’écart type associé) lorsque le degré de saturation
diminue. Une forte dépendance fréquentielle des valeurs acquises, en particulier aux plus
basses fréquences, est également observée. On note, malgré une stabilisation des valeurs
réelles au dela de 500 MHz, une déviation de la partie imaginaire de la permittivité pour
les plus forts degrés de saturation lorsque la fréquence est supérieure a 800 MHz. Cet
effet est d’autant plus marqué que le degré de saturation et donc que la partie réelle de la
permittivité est élevée. Comme expliqué Chapitre 2, cette observation est due a la sonde
coaxiale utilisée et peut donc étre dé-corrélée de tout phénomene intrinseque au maté-
riau. Dans cette section, et contrairement au traitement effectué Chapitre 3, les schémas

d’homogénéisation construits et présentés tiendront compte du caractere complexe et de
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la dépendance fréquentielle de la permittivité des matériaux synthétisés.

FIGURE 5.3 — Partie réelle de la permittivité d’un échantillon de pate de ciment au rapport
E/C = 0.28 a différents degrés de saturation : 100% (bleu) , 78% (orange) , 52% (jaune) et 19%
(violet).

FIGURE 5.4 — Partie imaginaire de la permittivité d’un échantillon de pate de ciment au rapport
E/C = 0.28 a différents degrés de saturation : 100% (bleu), 78% (orange), 52% (jaune) et 19%
(violet).

La partie réelle de la grandeur complexe peut également étre représentée comme une
moyenne des valeurs mesurées. Ainsi, la Figure 5.5 présente la partie réelle de la per-
mittivité d’un échantillon de pate de ciment au rapport eau sur liant de 0.28 moyennée
sur la gamme [400 MHz; 800 MHz|. Cette représentation de I’évolution de la grandeur
électromagnétique en fonction du degré de saturation sera utilisée par la suite pour une

comparaison avec les lois de calibration construites.
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FIGURE 5.5 — Partie réelle moyenne de la permittivité d’un échantillon de pate de ciment au
rapport eau sur liant de 0.28 en fonction de son degré de saturation.

5.2.3 Caractérisation physico-chimique des pates de ciment

Dans cette section, on cherche a déterminer la nature ainsi que la fraction de chaque
phase présente dans les pates de ciment synthétisées. Ces données pourront étre utilisées
afin d’alimenter les schémas d’homogénéisation construits permettant de lier permittivité

macroscopique et degré de saturation des pores.

Mesure de porosité

La porosité accessible a I'eau des échantillons de pates de ciment est déterminée selon
un procédé de porosimétrie standardisé et décrit par [116]. Les valeurs obtenues sont pré-
sentées Table 5.1.

TABLE 5.1 — Porosité accessible a I’eau de ’ensemble des pates de ciment fabriquées.

Rapport E/C | Numéro d’échantillon | Porosité a I'eau (%)
0.28 1 26.7
0.28 2 26.5
0.34 1 31.7
0.34 2 31.8
0.40 1 35.9
0.40 2 36.0

On note une bonne reproductibilité de la synthese des échantillons avec des valeurs
croissantes de porosité pour des rapports eau sur liant de plus en plus élevés. Ces données

sont alors utilisées pour calculer les degrés de saturation associés aux pertes de masse

127



CHAPITRE 5. CALCUL DE TENEUR EN EAU DANS LES MILIEUX

CIMENTAIRES
mesurées lors du processus de séchage selon 1’équation rappelée ci-apres,
m — 1My
S=1—-——— 5.1
VT¢peau ( )

Avec peqy la densité de I'eau, m la masse de ’échantillon, my la masse de 1’échantillon

saturé, Vr son volume total, et ¢ sa porosité.

Quantification des phases par Diffraction par Rayons X

La construction de schémas d’homogénéisation par processus de remontée d’échelles
au sein de la microstructure d’une pate de ciment suppose connue la morphologie ainsi
que la fraction de chaque phase dans le volume total. Une mesure de la fraction de pores
accessibles a l’eau libre ou physiquement adsorbée ayant été effectuée par porosité a
I’eau, on cherche dorénavant a quantifier I’ensemble des constituants de la phase solide
présents au sein de chaque bloc. Pour cela, un fragment des échantillons est prélevé en
fin de cure et avant le début du séchage pour une analyse par diffraction aux rayons
X. De la méme maniere que pour les mélanges de C-S-H et de portlandite présentés
Chapitre 4, la préparation de chaque fragment, de volume inférieur a 1 cm?, consiste
en son immersion pendant une durée de sept jours dans un bain d’isopropanol pour un
arrét de la réaction d’hydratation par échange de solvant. Les matériaux sont ensuite
séchés dans un dessiccateur placé sous vide pendant 48h, broyés, tamisés a 40 pm et enfin
analysés par diffraction aux rayons X. Une partie de la poudre est également utilisée pour
une analyse thermogravimétrique, requise pour la quantification des phases amorphes
selon la méthode de Rietvield [141]. La Table 5.2 présente le résultat de 'identification
et de la quantification massique de I’ensemble des especes présentes et pour chacune des

formulations de pate.

TABLE 5.2 — Fraction massique des constituants de la phase solide des pates de ciment.

Especes E/C =028 (wt%) | E/C =0.34 (wt%) | E/C = 0.40 (wt%)
C3S 6.1 5.9 4.4
CyS 6.9 6.7 6.1
C;A 0.3 0.3 0.2
C,AF 2.7 2.6 2.2
Ca(OH), 13.9 13.7 15.0
Ettringite 4.6 4.5 5.1
Monosulfoaluminate | 1.2 1.1 0.7
Gypse 0.5 0.5 0.9
Quartz 0.7 0.7 0.7
Calcite 3.7 3.6 3.5
Hemicarboaluminate | 1 1 0.7
C-S-H 58.4 59.2 60.4
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On note la présence d’especes constituantes du ciment anhydre dont le C;S, le C,S, le
C;A, le C,AF ainsi que le gypse, avec une fraction massique décroissante pour des rap-
ports eau sur ciment de plus en plus élevés. On remarque également la présence du gel de
C-S-H comme I’élément majoritaire, ou encore la présence de calcite, en partie originaire
de la carbonatation des pates de ciment hydratées lors de leur manipulation a 'air libre.
Chacune des valeurs présentées peut étre exprimée non plus en termes de fraction mas-
sique mais en termes de fraction volumique, directement utilisable comme donnée d’entrée
des schémas d’homogénéisation, en supposant connue la densité de chacune des especes
présentes. Celle-ci est détaillée Table 5.3 au c6té des données volumiques calculées, pour

I’ensemble des especes chimiques présentes.

TABLE 5.3 — Densité et fraction volumique de chaque constituant de la phase solide au sein des
trois pates de ciment.

Espeéces Densité | E/C =028 | E/C =0.34 | E/C =0.40
C3S 3.17 4.2% 4.0% 3.0%
.S 333 | 4.5% 4.3% 3.9%
C;A 3.02 0.2% 0.2% 0.1%
C,AF 371 | 1.6% 1.5% 1.3%
Ca(OH), 225 | 13.3% 13.1% 13.2%
Ettringite 1.78 5.6% 5.5% 6.1%
Monosulfoaluminate | 1.99 1.3% 1.2% 0.8%
Gypse 2.31 0.5% 0.5% 0.8%
Quartz 2.64 0.6% 0.6% 0.6%
Calcite 2.72 2.9% 2.9% 2.7%
Hemicarboaluminate | 1.99 1.1% 1.1% 0.8%
C-S-H 1.96 64.3% 65.2% 65.7%

La Table 5.4 présente le regroupement des especes issues du ciment anhydre ainsi que
le regroupement des especes minoritaires dont les propriétés électromagnétiques n’ont pas

été prises en compte dans le cadre de I'étude.

TABLE 5.4 — Fraction volumique des phases solides présentes dans les trois pates de ciment.

Phase | E/C = 0.28 | E/C = 0.34 | E/C = 0.40
Anhydre | 11% 11% 10%
Ca(OH), | 13% 13% 14%
C-S-H 64% 65% 66%
Autres 11% 11% 10%

Ne disposant d’aucune information sur les propriétés électromagnétiques d’espéces
minoritaires telles que 'ettringite, le monosulfoaluminate ou I’hemicarboaluminate, 1'hy-

pothese d’'une contribution négligeable de leur permittivité intrinseque a la permittivité
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macroscopique des échantillons est faite. Ainsi, la fraction volumique des différentes phases
connues (anhydre, portlandite, gel de C-S-H) est rapportée au volume de ’échantillon en-

tier comme s’ils en étaient les seuls constituants, selon I’'équation,

fDRX
inale — 5.2
ff : 1- fautres ( )

La répartition finale adoptée est alors présentée Table 5.5.

TABLE 5.5 — Récapitulatif de la fraction volumique simplifiée des constituants de la phase solide
des trois pates de ciment.

Phase | E/C = 0.28 | E/C = 0.34 | E/C = 0.40
Anhydre | 13% 12% 11%
Ca(OH), | 15% 15% 16%
C-S-H 72% 73% 73%

La composition ainsi établie sera utilisée par la suite, au c6té des données de permit-
tivité de chaque phase recueillie Chapitre 4, dans la construction d’un schéma d’homo-
généisation permettant de lier degré de saturation et permittivité effective des pates de

ciment durcies.

5.2.4 Processus d’homogénéisation de la permittivité complexe

de la pate de ciment
Choix de la géométrie

A Tinstar de I’étude des échantillons de C-S-H et de portlandite présentée Chapitre 4,
une géométrie fidele a la morphologie des matériaux fabriqués est imaginée pour modéliser
la microstructure des différentes pates. L’hypotheése d'une fraction résiduelle d’anhydre
nulle faite au moment des mesures électromagnétiques dans le chapitre précédent n’ayant
plus lieu d’étre lors de ’étude des pates de ciment durcies, celle-ci doit étre incluse dans
la géométrie construite. Dans un premier temps, on imagine pouvoir modéliser 1'ajout
de cet anhydre autour duquel croit le gel de C-S-H haute densité au fur et a mesure de
I’hydratation, comme un ensemble de spheres aux propriétés de ’anhydre, enrobées d’une
couche de gel de C-S-H puis dispersées dans une matrice d’outer selon un schéma de type
Maxwell-Garnett. Cette représentation n’est pas retenue du fait de la variabilité et du
caractere élevé de la fraction d’anhydre et de I'inner dans le volume total des échantillons.
L’utilisation de ce schéma reste en effet adaptée aux faibles fractions d’inclusions devant
la matrice hote (cf. Chapitre 3).

La mesure étant effectuée a différents degrés de saturation, une deuxieme distinction avec

le schéma proposé Chapitre 4 est introduite avec le caractere partiellement saturé des
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échantillons. Le volume occupé par ’eau dans 1’espace poral des échantillons saturés est
en effet progressivement remplacé par une phase gazeuse lors d’un processus de séchage
du matériau.

On propose, dans un premier temps, une morphologie fictive constituée d’inclusions hé-

térogenes mélangées entre elles et distinguées selon trois catégories, a savoir :

1. Une phase sphérique et hétérogene d’outer, constituée d’'un mélange d’inclusions
sphériques de gel de C-S-H et d’inclusions sphériques de pores (ici de l'air et de

I'eau dans le cadre de I'étude des matériaux partiellement saturés).

2. Une phase sphérique et hétérogene constituée d’'un mélange d’inclusions sphériques
de gel de C-S-H (phase inner de porosité négligeable) et d’inclusions sphériques
d’anhydre.

3. Une phase constituée d’inclusions oblates de portlandite (cf. Chapitre 4).

Une représentation de cette premiere géométrie est présentée Figure 5.6. Ce choix de
géométrie est fait sans connaitre le schéma d’homogénéisation qui sera utilis¢ dans le

processus de remontée des échelles (Bruggeman, Maxwell-Garnett).

FIGURE 5.6 — Premiere géométrie de pate de ciment modélisée dans le cadre du calcul de la
permittivité effective par remontée d’échelles.

Fraction des phases dans le modeéle construit

Le taux d’anhydre résiduel dans les échantillons synthétisés étant non négligeable a I'ins-
tant de la mesure de permittivité, le modele de Powers [142] n’est plus utilisable seul pour
déterminer la répartition du gel de C-S-H entre les phases d’inner et d’outer. Pour les
distinguer, on se repose ici sur les travaux de Tennis et Jennings [128] qui proposent une
quantification de la part de gel de C-S-H présent dans I'inner et 1'outer, en fonction du
degré d’hydratation du ciment («) et du rapport eau sur liant (Z). Selon leur estimation
et comme rappelé par J. Sanahuja et al., [?], le rapport de la masse de gel de C-S-H

présent dans l'outer par rapport a la masse totale de gel de C-S-H dans un échantillon de
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pate de ciment peut s’exprimer au travers d’un coefficient que nous noterons y défini par,
E
v = 3.017046 — 1.347a + 0.538 (5.3)

Une information quant a la valeur du degré d’hydratation propre a chaque pate est alors
nécessaire au calcul de v. Elle peut étre déduite du modele de Powers [142] permettant le

calcul de la fraction résiduelle d’anhydre selon,

C0.32(1—a)

 E/C+0.32 (54)

fa
Grace a la quantification des phases par DRX, la fraction d’anhydre f, au sein de chaque
matériau est obtenue et on peut alors calculer le degré d’hydratation o au moment de
I'initiation du séchage ainsi que le coefficient 7 et donc la répartition du gel de C-S-H
dans l'inner et 'outer.
Finalement, le gel de C-S-H contenu dans U'inner et 'outer étant de méme densité [?], le
taux massique de C-S-H issu de 'outer est rigoureusement identique au taux volumique
associé. Cette fraction f2gy est alors exprimée en fonction de la fraction totale de C-S-H

incluse dans le volume élémentaire représentatif de chaque échantillon f¥&,, selon,

fesu =1¢%n (5.5)
La part de gel de C-S-H présent dans I'inner est déduite par,

fé’SH = é?éH - fg‘SH (5-6)

Les différentes fractions de phases utiles au calcul d’homogénéisation sont rassemblées
Table 5.6.

TABLE 5.6 — Fraction de chaque phase utilisée lors du calcul de la permittivité effective des pates

de ciment.
Echelle C-S-H outer et porosité C-S-H inner et anhydre | Portlandite
Phase | C-S-H outer | Solution | Gaz | Anhydre | C-S-H inner CH
: fésu S¢ (1-5)¢ fa fesn
Fraction | 730,59 | Toeuts | Toguto | Ffiey | Totfic Jen

S désigne ici le degré de saturation, ¢ la porosité, f&qy la fraction de C-S-H comprise
dans louter, flgy la fraction de C-S-H comprise dans Uinner, f, la fraction d’anhydre

dans le volume total et fog la fraction de portlandite dans le volume total.
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Permittivité des phases

Les permittivités intrinseques des éléments présents dans la microstructure de la pate de

ciment et utilisées par la suite sont déduites des résultats du Chapitre 4 (Table 5.7).

TABLE 5.7 — Permittivité de chaque phase utilisée lors du calcul de la permittivité effective des
pates de ciment.

Phase C-S-H | Solution | Gaz | Anhydre CH
Permittivité | 4.9 0.3 €sol 1 190+03]74+0.3

La dépendance fréquentielle de la permittivité de la solution interstitielle présente au
sein de I'espace poral €, peut étre décrite selon une loi de Debye [143], sous réserve d'une
connaissance a priori de sa conductivité DC. Ne disposant pas de cette information, elle
sera dans un premier temps choisie arbitrairement égale & 1 S/m et son influence sur la

permittivité effective sera étudiée section 5.2.7.

5.2.5 Choix du schéma d’homogénéisation

Au vu des résultats présentés Chapitre 4, section 4.3.5, concernant 'optimisation de
la permittivité du gel de C-S-H, une combinaison de modeles de Bruggeman s’est révé-
lée comme la plus pertinente pour une description correcte de la permittivité effective
des échantillons synthétisés. On se propose donc d’appliquer cette méme loi aux diffé-
rentes échelles présentes au sein de la morphologie modélisée. Différents calculs sont alors

successivement menés avec :

1. Le mélange de la permittivité du gel de C-S-H présent dans l'outer avec celle de
I’eau et de 'air pour le calcul de la permittivité de 'outer €,. On considere dans un
premier temps le gel de C-S-H ainsi que les phases d’air et de solution interstitielle

comme un ensemble d’inclusions sphériques.

2. Le mélange de la permittivité du gel de C-S-H présent dans 'inner avec celle de
I’anhydre pour le calcul de la permittivité €; ,. On traite toujours du cas d’inclusions
sphériques.

3. Le mélange final des permittivités ¢, et ¢; 4, avec celle de la portlandite ecy pour le

calcul de la permittivité effective e.;s des matériaux.

La Figure 5.7 récapitule ’enchainement des trois étapes d’homogénéisation constituant le
processus de remontée d’échelles depuis celle des hydrates jusqu’au ciment macroscopique.
La fraction d’outer f, est calculée selon f, = 1 — figy — fo — fom et celle du mélange

d’inner et d’anhydre selon f;, =1 — figy + fa-
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FIGURE 5.7 — Récapitulatif du processus de remontée d’échelles dans les pates de ciment en trois
étapes d’homogénéisation.

5.2.6 Dépendance fréquentielle au sein du processus d’homogé-

néisation

Le calcul de permittivité effective est répété pour 100 fréquences au sein de la plage
[100 MHz; 1 GHz| ainsi que pour différents degrés de saturation variant d’'un état tota-
lement saturé (S = 1) a un état totalement sec (S = 0) de la microstructure. Ce méme
processus est également répété pour les trois formulations de pates de ciment, toutes ca-
ractérisées par des rapports eau sur liant différents, a savoir : 0.28, 0.34 et 0.40.

Apres avoir dans un premier temps fixé arbitrairement la conductivité de la solution inter-
stitielle & 1 S/m, les permittivités effectives de ces formulations sont calculées et présentées
en fonction de la fréquence pour différents degrés de saturation Figures 5.8 (partie réelle)
et Figure 5.9 (partie imaginaire) pour un rapport eau sur ciment de 0.34. On note que
la décroissance aux plus basses fréquences des parties réelle et imaginaire également ob-
servée expérimentalement section 5.2.2, apparait sur les données de permittivité effective

simulées.
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FIGURE 5.8 — Partie réelle de la permittivité simulée pour un échantillon de pate de ciment au
rapport E/C = 0.34 a différents degrés de saturation : 100% (bleu), 76% (orange), 55% (jaune)
et 20% (violet).

FIGURE 5.9 — Partie imaginaire de la permittivité simulée pour un échantillon de pate de ciment
au rapport E/C = 0.34 a différents degrés de saturation : 100% (bleu), 76% (orange), 55%
(jaune) et 20% (violet).

5.2.7 Effet de la conductivité de la solution sur la permittivité

réelle calculée

La conductivité opc de la solution interstitielle influe sur 1’évolution de la partie réelle
de la permittivité en fonction de la fréquence. Cet effet est étudié lors de la répétition du
calcul de la grandeur effective des pates de ciments, pour différentes valeurs de op¢c. Les
Figures 5.10 et 5.11 présentent, pour différents degrés de saturation, I'impact de conduc-
tivités successivement choisies égales a 1 S/m, 2 S/m puis 3 S/m sur les parties réelle

et imaginaire de la permittivité. On note alors une augmentation des valeurs calculées
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d’autant plus importante que la fréquence est basse et que la conductivité ainsi que le
degré de saturation sont élevés. Cette remarque peut limiter la possibilité de moyenner
les grandeurs réelles effectives sur la gamme de fréquence [400 MHz; 800 MHz], ou bien
imposer de restreindre celle-ci a des fréquences plus élevées dans le cas ou la conductivité
serait supérieure & 1 S/m. On remarque également que, quel que soit le degré de saturation
choisi, l'effet de la conductivité sur la partie réelle de la permittivité s’annule aux bornes
supérieures de la plage fréquentielle. Faute d’information concernant la conductivité de la
solution interstitielle des échantillons synthétisés, leur conductivité utilisée dans le pro-
cessus d’homogénéisation sera arbitrairement choisie égale & 1 S/m et la partie réelle de

la permittivité effective calculée sera moyennée sur la gamme [400 MHz; 800 MHz.

FicUrE 5.10 — Effet de la conductivité de la solution interstitielle sur la permittivité réelle
calculée & trois degrés de saturation différents : 100% (haut), 80% (centre) et 30% (bas).

F1GURE 5.11 — Effet de la conductivité de la solution interstitielle sur la permittivité imaginaire
calculée & trois degrés de saturation différents : 100% (haut), 80% (centre) et 30% (bas).
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5.2.8 Comparaison des données synthétisées avec les mesures

acquises

Afin de juger de la cohérence du schéma d’homogénéisation choisi avec ’ensemble des
données expérimentales acquises, une comparaison des données moyennées sur la gamme
de fréquence [400 MHz; 800 MHz] est effectuée. Celles-ci sont présentées en fonction du
degré de saturation en termes de partie réelle de la permittivité Figure 5.12 pour le cas
des deux échantillons de pate de ciment au rapport eau sur liant de 0.34. On se limite
ici a I’étude de la partie réelle de la permittivité de par I'impossibilité de moyenner la
partie imaginaire sur une quelconque gamme de fréquence. Malgré une augmentation de
la permittivité avec le degré de saturation dans le cas expérimental comme dans le cas
modélisé, on remarque que les tendances different de facon drastique. Quand le modele
semble étre en cohérence avec la mesure a compléte saturation, il tend a surestimer puis

sous-estimer la propriété au fur et & mesure que le degré de saturation décroit.

FIGURE 5.12 — Comparaison de la permittivité moyenne sur la gamme [400 MHz; 800 MHz]
mesurée et calculée par processus d’homogénéisation.

Un comportement tout a fait similaire est observé pour les échantillons de pate au
rapport eau sur liant égal a 0.28 et 0.40. Le modele, tel que défini précédemment, ne
permet donc pas une description correcte de 1’évolution de la permittivité en fonction du

degré de saturation.

5.2.9 Effet de la forme des inclusions de porosité sur la permit-

tivité calculée

Au vu des résultats présentés, le modele proposé ne reflete de toute évidence pas le

comportement observé expérimentalement. Apres avoir testé plusieurs géométries sans
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qu’aucune amélioration ne soit observée, on se propose de faire varier la forme des in-
clusions modélisant la porosité présente au sein de 1'outer. Ces inclusions, dont la nature
est partagée entre solution interstitielle et air, étaient jusqu’alors décrites comme un en-
semble de spheres. Différentes simulations sont alors effectuées pour différents rapports
d’aspect, a savoir, 0.1, 0.01 et 0.001 (cas des inclusions oblate) puis 10, 100 et 1000 (cas
des inclusions prolate). La conductivité est encore une fois arbitrairement choisie égale a

1 S/m. La nouvelle géométrie modélisée est présentée Figure 5.13.

F1GURE 5.13 — Deuxiéme géométrie de pate de ciment modélisée dans le cadre d’une homogé-
néisation de la permittivité en plusieurs étapes.

Les différentes permittivités calculées sont comparées pour le cas des inclusions pro-
lates Figure 5.14 et pour le cas des inclusions oblates Figure 5.15. On note dans chacun
des deux cas une variation de ’évolution de la permittivité avec le degré de saturation.
Lorsque les pores sont définis comme des particules de plus en plus allongées (cas pro-
late avec a > 1), la pente décrite par la partie réelle tend & devenir constante sur toute
I’étendue du degré de saturation. Au contraire, lorsque les pores sont décrits comme des
particules de plus en plus aplaties (cas oblate avec a < 1) jusqu’a tendre vers le cas de
particules planes, la pente varie et devient d’autant plus élevée que le degré de saturation
augmente. On note que la description de la porosité comme un ensemble d’aiguilles (cas
prolate) peut étre interprétée comme minimisant I'intersection et donc I'interaction entre
chaque pore (surface spécifique des inclusions minimale). A U'inverse, le cas des particules
planes (cas oblate) tend a maximiser leur intersection et donc leur interaction (surface
spécifique des inclusions maximale).

Dans chacun des cas, une invariabilité de la permittivité effective avec la forme des inclu-
sions est observée a saturation totale (S = 1). Ce résultat est cohérent avec le tres faible
effet de la forme des inclusions de pores sur la grandeur effective observée Chapitre 4,
section 4.3.5, lors de I’étude des échantillons de C-S-H et portlandite totalement saturés

en eau.
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FIGURE 5.14 — Comparaison de la permittivité moyenne sur la gamme [400 MHz; 800 MHz]
calculée pour différents rapports d’aspect d’inclusions prolates de pores.

FIGURE 5.15 — Comparaison de la permittivité moyenne sur la gamme [400 MHz; 800 MHz]
calculée pour différents rapports d’aspect d’inclusions oblates de pores.

Les nouvelles tendances observées peuvent étre comparées aux résultats expérimen-
taux. On remarque alors une cohérence dans I'évolution de la permittivité avec le degré de
saturation lorsque la porosité est décrite comme un ensemble d’inclusions oblate dont le
rapport d’aspect a, tend vers 0. Les parties réelles de la permittivité des différentes pates
de ciment, moyennées sur la gamme de fréquence [400 MHz; 800 MHz], sont présentées
Figures 5.16, 5.17 et 5.18 au c6té des grandeurs calculées pour un rapport d’aspect systé-
matiquement égal a 0.001. Les résultats sont également présentés Figure 5.19 en fonction
de la fréquence sur la gamme [100 MHz : 1 GHz| pour le cas des échantillons au rapport
eau sur ciment de 0.34. Le modele ainsi adapté semble alors représentatif du comporte-
ment observé expérimentalement. Par la suite, le rapport d’aspect des inclusions de pores

sera pris égal a 0.001.
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FIGURE 5.16 — Permittivité réelle moyenne mesurée et calculée pour E/C = 0.28 et a, = 0.001.

FIGURE 5.17 — Permittivité réelle moyenne mesurée et calculée pour E/C = 0.34 et a, = 0.001.

FIGURE 5.18 — Permittivité réelle moyenne mesurée et calculée pour E/C = 0.40 et a, = 0.001.
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FIGURE 5.19 — Permittivité réelle mesurée et calculée pour E/C = 0.34 et a, = 0.001, présentée
a différents degrés de saturation : 100% (bleu), 76% (orange), 57% (jaune), 26% (violet).
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5.2.10 Incertitude associée au schéma d’homogénéisation

L’incertitude associée a la porosité des échantillons ainsi qu’a la permittivité du gel
de C-S-H, de la portlandite et de I'anhydre est maintenant propagée jusqu’a la valeur
de permittivité effective par la méthode de Monte Carlo. Apres attribution des valeurs
prises par ces parametres comme suivant une distribution gaussienne, un total de 1000
calculs de la permittivité homogénéisée est effectué pour définir une incertitude sur la
permittivité effective a chaque degré de saturation. La partie réelle des grandeurs calculées
est finalement moyennée sur la gamme de fréquence [400 MHz; 800 MHz] et présentée
sur I’histogramme Figure 5.20 pour trois degrés de saturation de I’échantillon au rapport
eau sur ciment égal a 0.34 (30%, 60% et 100%). L’allure gaussienne de la distribution
des grandeurs observée permet d’associer un écart-type a chaque degré de saturation
et pour les trois formulations de pates de ciment. On note que celui-ci est du méme
ordre de grandeur que l'incertitude associée aux données expérimentales. L’ensemble des
mesures peut alors étre de nouveau comparé au modele construit, maintenant enrichi
d’une incertitude sur les permittivités moyennes, comme présenté Figures 5.21, 5.22 et
5.23 pour chacun des rapports eau sur ciment. L’incertitude permet ici de mieux apprécier

la justesse du modele.

FI1GURE 5.20 — Distribution des valeurs de permittivité calculées d’une pate de ciment au rapport
E/C = 0.34.
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FIGURE 5.21 — Permittivité réelle moyenne mesurée et calculée pour E/C = 0.28 et a, = 0.001.

FIGURE 5.22 — Permittivité réelle moyenne mesurée et calculée pour E/C = 0.34 et a, = 0.001.

FIGURE 5.23 — Permittivité réelle moyenne mesurée et calculée pour E/C = 0.40 et a, = 0.001.
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5.2.11 Apport du nouveau modele de permittivité des pates de

ciment

L’évolution de la permittivité effective des pates de ciment en fonction du degré de
saturation telle que décrite par le nouveau modele est maintenant comparée a 1’évolution
obtenue par application de schémas d’homogénéisation sur un systeme simple constitué de
trois phases (solide, liquide gazeuse), sans approche multi-échelle dans la description de la
morphologie ni considération aucune quant a la dépendance fréquentielle de la permittivité
de la solution interstitielle (cf. Chapitre 3, section 3.5). Les résultats présentés Figures
5.24, 5.25 et 5.26 sont obtenus pour les permittivités ainsi que les fractions volumiques
des phases solide, liquide et gazeuse données Table 5.8 en fonction de la porosité ¢ et du
degré de saturation S. La propriété attribuée a la phase solide est choisie de maniere a
obtenir la meilleure cohérence avec les données expérimentales. La matrice hote choisie
dans le cadre de l'application du modele de Maxwell-Garnett est la phase solide. On
note sur ces figures une nette amélioration de I’évolution des grandeurs calculées lors de
I'utilisation d’une approche multi-échelle. On conclut alors sur sa meilleure pertinence
pour la description de I’évolution de la permittivité des pates de ciment en fonction de
leur degré de saturation.

TABLE 5.8 — Permittivité et fraction volumique de chaque phase utilisée lors du calcul de la

permittivité effective des pates de ciment par application d’une loi de mélange sur un systeme
a trois phases.

Phase Solide | Liquide Gaz
Permittivité 8 80 1
Fraction volumique | 1 — ¢ oS »(1—29)

FI1GURE 5.24 — Comparaison du modele multi-échelle développé avec deux lois de mélange appli-
quées a une morphologie a trois phases, sans processus de remontée d’échelles. Cas de ’échan-
tillon au rapport E/C = 0.28.
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FI1GURE 5.25 — Comparaison du nouveau modele développé avec deux lois de mélange appliquées
a une morphologie a trois phases, sans processus de remontée d’échelles. Cas de 1’échantillon au
rapport E/C = 0.34.

FIGURE 5.26 — Comparaison du nouveau modele développé avec deux lois de mélange appliquées
a une morphologie & trois phases, sans processus de remontée d’échelles. Cas de 1’échantillon au
rapport F/C = 0.40.

5.3 Remontée d’échelles pour P'application a la te-

neur en eau des mortiers

Le modele construit et présenté permet de décrire fidelement 1’évolution de la partie
réelle de la permittivité de pates de ciment en fonction de leur degré de saturation. On
considere maintenant non plus le cas d’échantillons de pates, mais celui de mortiers, pour
lesquels I'ajout d’une nouvelle phase constituée de granulats lors du mélange du ciment

avec 1’eau impose une description de la microstructure a une nouvelle échelle de 'ordre du
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millimetre (ordre de grandeur du diametre des grains de sable). L’approche multi-échelle
développée pour le calcul de la permittivité macroscopique des pates de ciment doit alors
étre enrichie pour tenir compte de la présence de cette nouvelle phase dans la composition

du milieu.

5.3.1 Fabrication de mortiers de différentes formulations

Huit échantillons de mortiers de deux formulations distinctes sont fabriqués a partir
d’un ciment CEM-I identique a celui utilisé lors de la fabrication des pates de ciment
(cf. section 5.2.1 et Annexe A). Chaque mélange coulé dans un moule cubique de 8 cm
de coté est obtenu a partir de I'une des deux formulations présentées Table 5.9. On y
retrouve la présence d’un sable silico-calcaire tamisé a 2 mm, de nature identique a celui
dont la permittivité diélectrique intrinseque a été étudiée Chapitre 4 section 4.3.1 avec
€granuiat = 4.5 £ 0.2, et dont les caractéristiques techniques sont présentées Annexe C.
Les deux formulations sont choisies de maniere a disposer d’échantillons de deux fractions
volumiques de granulats différentes. Quand la premiere formulation se caractérise par un
rapport de la masse de sable sur la masse de ciment de 2.1, la seconde se caractérise
par un rapport égal a 3.0. Pour chacune des deux formulations, le rapport de la masse
d’eau sur la masse de ciment g est pris égal a 0.53. Cette valeur permettra le calcul de
la répartition volumique du gel de C-S-H entre 'inner et I'outer de la phase cimentaire

présente au sein de la microstructure, comme présenté section 5.2.4.

TABLE 5.9 — Formulations des échantillons de mortier.

Matériau Densité | Fraction Formulation 1 (vol%) | Fraction Formulation 2 (vol%)
Ciment CEM-I 3.1 19.2 16.1
Sable 0-2 mm 2.6 48.7 57.0
Bau 1.0 31.6 26.5

Une fois démoulés, les différents échantillons fabriqués sont placés dans une solution
d’eau de chaux pour une cure de 80 jours. La présence de chaux permet, ici, de limiter
la dissolution de la chaux présente dans le mortier a cause du pH trop faible de I’eau du

réservoir de cure.

5.3.2 Mesure de la permittivité complexe des mortiers

La sonde coaxiale de rayon d’ame a = 6.5 mm présentée Chapitre 2 est a nouveau
utilisée pour déterminer la permittivité complexe des échantillons synthétisés. Un proto-
cole de mesure identique a celui présenté pour le cas des pates de ciment section 5.2.2 est
appliqué a différents degrés de saturation des échantillons. Les pertes de masse acquises

lors du passage en étuve a 60° des différents blocs sont utilisées pour le calcul a posteriori
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du degré de saturation, a partir d’informations sur la porosité des matériaux. Les Figures
5.27 et 5.28 présentent les parties réelle et imaginaire d’un échantillon (formulation 2),
sur la gamme de fréquence [100 MHz; 1 GHz] et pour les degrés de saturation : 100%,
60%, 34% et 17%.

FIGURE 5.27 — Partie réelle d’un échantillon de mortier (formulation 2) aux degrés de saturation :
100% (bleu) , 60% (orange) , 34% (jaune) et 17% (violet).

FIGURE 5.28 — Partie imaginaire d’un échantillon de mortier (formulation 2) aux degrés de
saturation : 100% (bleu) , 60% (orange) , 34% (jaune) et 17% (violet).

Un comportement identique a celui observé sur les pates de ciment est obtenu, a savoir,

® Les parties réelle et imaginaire de la permittivité augmentent avec le degré de satu-

ration.

® [’écart type déduit des mesures effectuées sur chaque face des échantillons de méme

formulation augmente avec le degré de saturation.
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® La dispersion des grandeurs (réelle et imaginaire) aux plus basses fréquences est

d’autant plus marquée que le degré de saturation est élevé.

® La forte atténuation du phénomene de dispersion pour des fréquences supérieures a
400 MHz permet d’extraire une valeur moyenne de la partie réelle de la permittivité
sur la gamme de fréquence [400 MHz; 800 MHz|. Ces données peuvent alors étre

comparées pour différents degrés de saturation des matériaux.

5.3.3 Caractérisation physico-chimique des mortiers

Afin de mettre en place un processus d’homogénéisation de la permittivité diélectrique
applicable aux mortiers, une information sur les fractions de chaque phase présente aux
différentes échelles des matériaux synthétisés est nécessaire. En faisant I’hypothese vrai-
semblable qu’aucune réaction ne se produit entre ’eau et les granulats au moment de la
synthese des mortiers, leur microstructure peut étre observée comme un volume partagé
entre une phase de pate de ciment durcie incluant la totalité de la porosité de I’échantillon

et une phase de granulats (de porosité supposée nulle).

Fraction des constituants au sein de la phase de pate de ciment hydratée

La composition de la pate de ciment durcie présente au sein de la microstructure des
mortiers n’ayant pas été étudiée par DRX, elle sera supposée égale a celle des pates de
ciment présentées section 5.2.3. On se repose ici sur la faible variation de la composition
de la matrice solide des pates de ciment obtenue par DRX et présentée Table 5.5. La plus
grande variation de la fraction d’anhydre d’un échantillon a I'autre est alors de 2 vol%,
celle de la portlandite et du gel de C-S-H de 1 vol%. On se référera dans la suite de I’étude

aux valeurs présentées Table 5.10.

TABLE 5.10 — Fraction volumique des constituants de la phase solide des pates de ciment durcies
inclus dans les mortiers synthétisés telle qu’adoptée dans la suite de ’étude.

Phase | Fraction (vol%)
Anhydre 12+1
Ca(OH), 15+1

C-S-H 73+1

Mesure de porosité des mortiers

La porosité des différents échantillons de mortier est déterminée par porosité a ’eau a
posteriori du processus de séchage et de mesure de permittivité. Les valeurs ainsi déduites

sont présentées pour chacun des quatre échantillons de chaque formulation Table 5.11. On
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retiendra pour la suite la valeur moyennée ¢y = 21.1 +0.3% pour les échantillons issus de

la premiére formulation et ¢o = 18.5 + 0.9% pour les échantillons issus de la seconde.

TABLE 5.11 — Porosité accessible & I’eau de ’ensemble des échantillons de mortiers fabriquées.

Formulation | Numéro d’échantillon | Porosité
1 21.9%
21.9%
22.4%
22.4%
18.6%
19.6%
18.4%
17.5%

N ICIN NN IS SO )

5.3.4 Processus d’homogénéisation dans les mortiers
Choix de la géométrie

La démarche d’homogénéisation de la permittivité dans les mortiers repose sur I'exten-
sion du schéma construit lors de I'étude des pates de ciments (section 5.2.4) avec I'ajout
d’une nouvelle étape permettant la prise en compte de la présence du sable dans la micro-
structure. L’homogénéisation de la permittivité du sable avec celle de la pate de ciment
peut s’effectuer selon le modele de Bruggeman, sans considération aucune des notions de
matrice et d’inclusions dans la description de la morphologie de la microstructure, ou selon
le modele de Maxwell-Garnett. Pour ce dernier, on modélise les grains de sable comme un
ensemble d’inclusions sphériques dispersées dans une matrice de pate de ciment durcie. La
géométrie imaginée dans le cas précis de l'utilisation d’un modele de Bruggeman (phases

des granulats et de la pate sphériques) est présentée Figure 5.29.

Application du processus de remontée d’échelles

En présence de granulats, la fraction volumique de la pate de ciment dans le volume
total de I’échantillon est donnée par fare = 1 — foranuiat aVeC fyranuiat = 48.7 vol% pour la
premiere formulation et fy anuae = 57.0 vol% pour la seconde. On note que la répartition
des hydrates, de la porosité et de 'anhydre au sein de cette phase doit étre adaptée en
conséquence lors de 'application du protocole d’homogénéisation. Celui-ci se compose

finalement de quatre étapes successives décrites comme,

1. Le mélange de la permittivité du gel de C-S-H présent dans l'outer avec celle de
I'eau et de l'air pour le calcul de la permittivité de I'outer €, selon le modele

de Bruggeman. Les phases d’air et de solution interstitielle sont considérées comme
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FIGURE 5.29 — Géométrie de mortier modélisée dans le cadre de I'application d’un schéma de
Bruggeman en derniere étape du processus d’homogénéisation.

un ensemble d’inclusions aplaties (oblate) caractérisées par un rapport d’aspect
a, = 0.001 (cf. section 5.2.9).

2. Le mélange de la permittivité du gel de C-S-H présent dans 'inner avec celle de
I’anhydre pour le calcul de la permittivité ¢;,, selon le modele de Bruggeman. Les

deux phases sont ici décrites par des inclusions de forme sphérique (a, = 1).

3. Le mélange des permittivités eyuter €t €; 4, avec celle de la portlandite ey pour le
calcul de la permittivité €,ss. de la pate de ciment entourant les grains de sable,

selon le modele de Bruggeman.

4. Le mélange de la permittivité de la pate de ciment €.inen: avec celle des granu-
lats €granuiat pour le calcul de la grandeur électromagnétique effective e.ry selon un

schéma de Bruggeman ou de Maxwell-Garnett.

Le résultat de 'application de cette démarche pour le calcul de la permittivité macro-
scopique du mortier de premiere formulation est présenté en termes de parties réelle et
imaginaire pour quatre degrés de saturation Figures 5.30 et 5.31. Les résultats issus de
I'utilisation du schéma de Bruggeman et de celui de Maxwell-Garnett en derniére étape
du processus (mélange des phases de granulats et de pate de ciment) y sont comparés. On

note une évolution croissante de la partie réelle et imaginaire avec le degré de saturation
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ainsi que la dispersion des grandeurs aux plus basses fréquences. En fin de processus de
remontée d’échelle, la croissance de la permittivité calculée est également plus rapide pour
le schéma de Maxwell Garnett que pour celui de Bruggeman.

La comparaison des parties réelles moyennes calculées et mesurées, en fonction du degré
de saturation (Figure 5.32), permet de confirmer la meilleure adéquation avec les données
expérimentales, aux plus forts degrés de saturation, du modele de Bruggeman. Les me-
sures présentées correspondent ici a la moyenne des permittivités complexes acquises sur
quatre faces d'un bloc, moyennée de nouveau sur la gamme de fréquences [400 MHz; 800
MHz]. Ce résultat est également observé lors de I'étude de la formulation 2 de mortier,
caractérisée par une fraction volumique de granulats encore plus élevée (57.0 vol%). On
I'explique par la plus haute importance donnée a la phase choisie comme matrice hote
dans le modele de Maxwell-Garnett. Celle-ci étant plus élevée que la permittivité des in-
clusions (ici les granulats), la permittivité homogénisée sera supérieure a celle obtenue par
application du modele de Bruggeman. On retiendra pour la suite 'utilisation du modele

de Bruggeman pour le mélange de la permittivité des granulats et de la pate de ciment.

FI1GURE 5.30 — Partie réelle de la permittivité calculée en fonction de la fréquence selon deux
processus d’homogénéisation.
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FIGURE 5.31 — Partie imaginaire de la permittivité calculée en fonction de la fréquence selon
deux processus d’homogénéisation.

FIGURE 5.32 — Evolution de la partie réelle de la permittivité moyennée sur la gamme de fré-
quences [400 MHz; 800 MHz] calculée selon deux processus d’homogénéisation distincts.

5.3.5 Incertitude associée au schéma d’homogénéisation

L’incertitude associée a la permittivité ainsi qu’a la fraction volumique des différents
constituants de la microstructure du mortier (gel de C-S-H, portlandite, anhydre, granu-
lats, porosité) est propagée par la méthode de Monte Carlo jusqu’a la permittivité effective
déduite du processus d’homogénéisation retenu. La table 5.12 récapitule I'ensemble des
erreurs relatives associées aux valeurs de permittivité prises en compte lors du calcul d’in-
certitude et déduites des résultats du Chapitre 4. Ici encore, la conductivité de la solution
interstitielle, utilisée pour le calcul de la permittivité ez, au travers du modele de Debye,
est choisie égale a 1 S/m. Comme présenté section 5.2.7, une erreur sur la conductivité

influe sur la dispersion de la partie réelle de la permittivité aux plus basses fréquences
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uniquement. On ne tiendra donc pas compte de 'incertitude associée a cette valeur afin

de permettre une comparaison des valeurs réelles moyennées sur la gamme de fréquence

[400 MHz; 800 MHz|.

TABLE 5.12 — Permittivité et erreur relative associée a chaque constituant des mortiers (cf.

Chapitre 4).

Phase Permittivité | Erreur relative
Anhydre 9.0 3.3%
Ca(OH), 7.4 4.1%

C-S-H 4.9 6.1%
Granulat 4.5 4.4%

Air 1.0 0.0%
Solution €50l 0.0%

Un total de 1000 calculs de la permittivité effective est effectué pour les deux formula-

tions de mortier, permettant ainsi de définir I'incertitude associée au nouveau modele pour

chaque degré de saturation des échantillons. La partie réelle des grandeurs calculées est

moyennée sur la gamme de fréquence [400 MHz ; 800 MHz| et présentée sur I’histogramme

Figure 5.33 pour trois degrés de saturation de 1’échantillon de premiére formulation (30%,

60% et 100%). On note, a l'instar des résultats obtenus sur pates de ciment, une dispersion

croissante des valeurs calculées avec le degré de saturation. Les mesures sont finalement

comparées au modele final, enrichi d’une incertitude sur les permittivités moyennes, Fi-

gure 5.34, pour la premiere formulation de mortier et Figure 5.35 pour la seconde. On note

finalement un comportement similaire entre résultats expérimentaux et simulés, attestant

de la performance du processus d’homogénéisation multi-échelle.

FIGURE 5.33 — Distribution des valeurs de permittivité calculées du mortier de formulation 1.
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FIGURE 5.34 — Permittivité réelle mesurée (rouge) et calculée (noir) pour le mortier 1 ( fgranulat =
48.7 vol%).

FIGURE 5.35 — Permittivité réelle mesurée (rouge) et calculée (noir) pour le mortier 2 (fgranuiat =
57.0 vol%).

5.4 Détermination d’une loi de calibration permitti-

vité/saturation des bétons

La transposition du modele construit du mortier au béton est directe des lors que
les gravillons ajoutés au moment du mélange entre le sable, I’eau et le ciment ont les
mémes propriétés diélectriques que les grains de sable. En effet, comme présenté Chapitre
3, section 3.3.3, sous réserve du respect de la condition quasi-statique, la taille des inclu-
sions n’affecte nullement 'expression de la permittivité effective calculée par application
de lois de mélange. Etant donné que seule leur fraction dans le volume total doit étre

prise en compte, la différence entre mortier et béton repose uniquement sur la quantité
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de granulats présents dans le matériau. En présence de granulats de différentes natures,
I'utilisation du modele de Bruggeman pour des inclusions de permittivités distinctes peut
étre appliqué pour calculer la permittivité effective du systéme (cf. Chapitre 3, section
3.3.4).

On propose, dans cette derniere section, de confronter le modele d’homogénéisation repo-
sant sur une remontée des échelles depuis celle des hydrates jusqu’a celle des granulats,
a des mesures effectuées sur un béton de formulation dite VeRCoRs [144] (formulation a

base du ciment CEM-I utilisé lors de I’étude consacrée aux pates et aux mortiers).

5.4.1 Fabrication et caractérisation des échantillons de béton

Sont présentées, Table 5.13, la nature ainsi que la fraction volumique des différentes
phases mélangées lors de la fabrication d'une éprouvette cylindrique de béton de dimen-
sions 11 cm de diametre par 22 cm de hauteur. Six mesures de permittivité effectuées
par sonde coaxiale de rayon d’ame a = 6.5 mm a différentes positions sur des échan-
tillons rectifiés de roches dont sont issus les gravillons utilisés permettent de déduire la
valeur €,,qpition = 4.9 £ 0.2. On note donc, malgré une nature minéralogique proche (An-
nexes C et D), une permittivité intrinseque des gravillons et des grains de sable différente
(€granutat = 4.5 £0.2).

TABLE 5.13 — Formulations des échantillons de béton.

Matériau Densité | Fraction (vol%)
Ciment CEM-I 3.1 10.2
Sable 0-4 mm 2.6 31.5

Gravillons 4-11 mm 2.5 38.6
Eau 1.0 194

De la méme maniere qu’exposé précédemment lors de I'étude des pates de ciment et
des mortiers (section 5.2.2), une phase de cure dans un récipient d’eau de chaux précede
chaque démarche de mesure de la permittivité et de séchage des échantillons a 60°C' en
étuve. Une mesure de porosité a 'eau est effectuée. On obtient ainsi ¢ = 15.0 + 1.0 %.
Cette valeur permet d’associer, a posteriori, un degré de saturation de ’espace poral a
chaque acquisition de la permittivité diélectrique.

Comme présentées Figures 5.36 et 5.37, les parties réelle et imaginaire de la permittivité
mesurées par sonde coaxiale croissent avec le degré de saturation. On note qu'une dis-
persion des valeurs similaire a celle déja observée lors de I'étude des pates de ciment et
des mortiers, est présente aux plus basses fréquences. La sonde coaxiale ouverte utilisée
est la sonde caractérisée par un rayon d’ame a = 6.5 mm. Compte tenu de la taille des
plus grandes hétérogénéités composant le milieu, on note des a présent que la sonde de

rayon d’ame a = 10.75 mm présentée Chapitre 2, section 2.4.2 et caractérisée par un
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volume d’investigation plus élevé, aurait été plus adaptée au systeme étudié. Néanmoins,
la réalisation de la campagne de mesure sur béton étant antérieure a sa conception, les

résultats présentés sont obtenus avec la premiere sonde de rayon a = 6.5 mm.

FIGURE 5.36 — Partie réelle d’un échantillon de béton aux degrés de saturation : 100% (orange)
, 70% (jaune) et 36% (violet).

FIGURE 5.37 — Partie imaginaire d’un échantillon de béton aux degrés de saturation : 100%
(orange), 70% (jaune) et 36% (violet).

5.4.2 Application du modele d’homogénéisation et comparaison

avec l’expérimental
La géométrie et les lois de mélange utilisées pour la prédiction de la permittivité effec-
tive du béton synthétisé sont choisies identiques a celles retenues pour le cas des mortiers

(section 5.3.4). Une démarche de calcul de l'incertitude associée au modele est appliquée

selon la méthode de Monte-Carlo. Un total de 1000 tirages de la permittivité effective
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du béton a différents degrés de saturation est effectué pour différents jeux de parametres
(porosité, permittivité et fraction des phases). La partie réelle de la permittivité est finale-
ment comparée Figure 5.38 en termes de valeur moyenne sur la gamme de fréquence [400
MHz; 800 MHz| avec les données expérimentales. Malgré une forte incertitude associée
aux mesures par sonde coaxiale ouverte, on note une bonne cohérence entre le modele
construit et les données expérimentales. L’origine de 'erreur associée aux mesures réside,
entre autres, dans la grande taille des hétérogénéités, limitant la représentativité d’une
mesure unique effectuée avec la sonde de rayon d’ame a = 6.5 mm. Une perspective pour
la réduction de cette incertitude consisterait en 1'utilisation de la sonde coaxiale de rayon
d’ame a = 10.75 mm, a laquelle est associé un volume d’investigation plus important.

Les permittivités ainsi mesurées et calculées peuvent également étre exprimées non plus
en fonction du degré de saturation de leur espace poral mais selon la teneur en eau vo-
lumique du milieu # définie comme le produit du degré de saturation S par la porosité
de I’échantillon ¢ (cf. Chapitre 1). Les résultats alors déduits pour le cas du béton sont

également présentés Figure 5.38.

FIGURE 5.38 — Permittivité réelle mesurée et calculée du béton en fonction du degré de saturation
et de la teneur en eau volumique.

5.5 Conclusion

Combinant la capacité des sondes coaxiales ouvertes a mesurer la permittivité com-
plexe de matériaux hétérogenes (cf. Chapitre 2) et les schémas d’homogénéisation per-
mettant de lier propriétés diélectriques intrinseques des constituants et propriété ma-
croscopique équivalente (cf. Chapitre 3 et 4), cette section propose la construction d'un
processus multi-échelle d’homogénéisation de la permittivité dans les milieux cimentaires.
La démarche de remontée d’échelle depuis celle des hydrates jusqu’a celle des granulats

permet d’associer a la grandeur effective mesurée le degré de saturation de son espace
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poral. Le processus repose, entre autres, sur une succession de modeles de Bruggeman ap-
pliqués au cas d’inclusions sphériques (gel de C-S-H, anhydre, granulats) ou ellipsoidales
(portlandite, porosité), tel quillustré Figure 5.39. Une bonne cohérence entre grandeurs
réelles calculées et mesurées est observée lors de 1’étude des pates de ciment avec une
modélisation de la porosité comme un ensemble d’inclusions aplaties (cas des particules
oblate). L’extension du schéma ainsi construit aux cas des mortiers s’est également vue
validée par la comparaison des grandeurs numériques avec différentes mesures effectuées
sur échantillons témoins. Malgré une cohérence globale observée pour le cas des bétons,
on note toutefois une incertitude conséquente associée a la mesure par sonde coaxiale,
justifiée par la présence d’hétérogénéités de grandes tailles au sein de la microstructure
du milieu hétérogene. Egalement, les résultats peu satisfaisants obtenus en termes de
partie imaginaire de la permittivité limitent les comparaisons de mesures et calculs a la
partie réelle de la grandeur électromagnétique. Une loi d’évolution de la partie réelle de la
permittivité d’un béton en fonction du degré de saturation (ou de la teneur en eau volu-
mique), peut ainsi étre construite pour n’importe qu’elle formulation, sous réserve d’'une
connaissance de la permittivité intrinseque de chaque phase présente. Contrairement aux
lois de calibration expérimentales, plus longues a établir, le modele construit permet une

prédiction de la teneur en eau quasi instantanément.

FIGURE 5.39 — Géométrie modélisée dans le cadre de I’étude d’un béton.
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Conclusion générale et perspectives

Le béton figure parmi les matériaux de construction les plus utilisés dans le monde. Ses
caractéristiques mécaniques, sa facilité de mise en ceuvre et son faible cotit sont autant de
raisons justifiant sa présence dans les ouvrages d’art (ponts, tunnels) et dans les moyens de
production d’électricité (barrages, tours aéroréfrigérantes et enceintes de confinement de
centrales nucléaires). Néanmoins, la durabilité de ce matériau reste entachée d’un vieillis-
sement parfois caractérisé par I’émergence de pathologies de gonflement (RAG, RSI) ou
d’une déformation différée de 'ouvrage. La modélisation des phénomenes de fluage et de
retrait permet d’anticiper les déformations et, ainsi, d’améliorer le pronostic de durée de
vie, dans le cas ou elles conduiraient a la perte des spécifications de la structure (perte de
précontrainte ou d’étanchéité par exemple).

La quantité d’eau présente dans ’espace poral du béton est une grandeur au réle cri-
tique dans ’émergence et ’évolution des phénomenes de déformation et de gonflements
de ce matériau. Sa mesure non destructive sur un ouvrage existant peut étre utilisée
pour alimenter les modeles de vieillissement. En plus d’étre étroitement liée a différents
mécanismes nuisibles pour la durabilité, la teneur en eau est également une grandeur d’in-
fluence sur de nombreuses techniques d’auscultation des structures. Lors de la conduite
d’essais non destructifs par ultrasons, radar ou résistivité électrique, une information sur
la quantité d’eau présente dans I'espace poral du matériau peut étre utile a 'interpréta-
tion des données acquises.

Une plus-value de la mesure de teneur en eau réside ainsi dans I'amélioration de la pré-
diction du comportement mécanique et de la précision du pronostic de durée de vie. La
Figure 5.40 illustre le gain en terme d’incertitude sur la déformation d’un ouvrage en

béton apporté par une information sur la teneur en eau du matériau.
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FIGURE 5.40 — Illustration du gain en précision du pronostic de durée de vie d’une structure en
béton en mesurant la teneur en eau, d’apres A. Courtois [19]

Dans ce contexte, les dispositifs reposant sur ’analyse de phénomeénes électromagné-
tiques sensibles a la présence d’eau dans un matériau diélectrique hétérogene peuvent étre
utilisés (radar, sondes capacitives, sondes coaxiales ouvertes, etc.). La mesure de permit-
tivité diélectrique ou de résistivité électrique obtenue doit alors étre reliée a la teneur en
eau par le biais d'une calibration en laboratoire nécessitant un préléevement d’échantillon
parfois impossible, notamment lors de 1’étude des ouvrages de confinement de I'industrie
nucléaire.

Le verrou scientifique auquel répond la présente étude concerne la prédiction de la per-
mittivité diélectrique d’un béton existant et de formulation connue, afin d’interpréter les
mesures ¢électromagnétiques mises en oeuvre sur ouvrage. La modélisation de la permit-
tivité macroscopique du béton doit ainsi permettre d’associer a une mesure effectuée en
surface ou a coeur du béton, une valeur de teneur en eau. Le modele construit doit faire
intervenir la formulation du matériau (nature et quantité de granulats, type de ciment,
rapport g, etc.) afin de pouvoir étre transposé d’'un matériau a un autre.

L’approche adoptée pour répondre a cette problématique consiste en 'application d’un
processus d’homogénéisation de la permittivité par remontée d’échelle. Les modeles d’ho-
mogénéisation utilisés permettent de calculer la permittivité macroscopique équivalente
d’un matériau hétérogene en tenant compte de la fraction volumique et de la permittivité
intrinseque de chaque phase le constituant.

Sous réserve de la possibilité de mesurer la permittivité macroscopique du béton, d'une
connaissance de la permittivité de chaque phase présente et d’une information quant a la
fraction volumique de certaines hétérogénéités, on peut estimer la fraction inconnue d’une
des phases comme la fraction d’eau présente dans ’espace poral du matériau.

Les résultats obtenus font état d’'une bonne cohérence entre partie réelle de la permittivité
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simulée et mesurée par sonde coaxiale ouverte sur différents matériaux cimentaires (pate

de ciment, mortier, béton). Le modele construit est une combinaison de schémas de Brug-

geman appliqués aux différentes échelles rencontrées au sein de la microstructure d’un

béton, depuis celle des hydrates (gel de C-S-H, portlandite), jusqu’a celle des granulats.

Les résultats obtenus reposent sur les différents axes de développement présentés tout au

long du manuscrit, a savoir :

Conception et caractérisation de sondes coaziales ouvertes pour la mesure de per-
mattivité.

Les travaux menés concernent la conception, la caractérisation et la modélisation
numérique par éléments finis de différentes sondes coaxiales ouvertes. Les résultats
obtenus attestent de la capacité des dispositifs fabriqués a mesurer la permittivité
complexe de différents solides et liquides sur une large gamme de fréquence pilotée

par la géométrie des sondes.

Preuve de concept du calcul de la teneur en eau par application de lois d’homogé-
néisation.

Les travaux menés rapportent une comparaison de différents schémas d’homogé-
néisation analytiques et d'un processus d’homogénéisation numérique reposant sur
un algorithme de Boltzmann sur réseau (LBM) et d'un calcul par différences finies
pour l'estimation de la permittivité macroscopique d’un sable partiellement saturé
en eau. Les résultats obtenus attestent d’'une grande cohérence entre mesures par
sonde coaxiale ouverte, simulation analytique et simulation numérique. Par souci de
temps de calcul et de complexité de la microstructure modélisée, le processus numé-
rique est mis de c6té lors de I'étude des milieux cimentaires au profit des schémas

analytiques aux performances comparables.

Estimation de la permittivité des différentes phases rencontrées au sein d’un béton.
Les travaux menés concernent I’estimation de la permittivité des principaux consti-
tuants d’une pate de ciment durcie, a savoir : le gel de C-S-H, la portlandite, le ciment
anhydre et la solution interstitielle. Ces données sont obtenues par combinaison de
mesures de permittivité par sonde coaxiale ouverte et de schémas d’homogénéisation
permettant d’identifier la permittivité d’une phase présente au sein d’un systéme
hétérogene. Pour ce faire, des pastilles de ciment anhydre compacté, des pastilles
de portlandite compactée et des échantillons de gel de C-S-H et de portlandite syn-
thétisés par hydratatation d’une phase de C'3.S sont confectionnés. Les permittivités

estimées sont présentées Table 5.14.

161



TABLE 5.14 — Permittivité des différentes phases du béton.

Phase Permittivité | Incertitude
Anhydre 9.0 0.3
Portlandite 7.4 0.3
Gel de C-S-H 4.9 0.3

®  Homogénéisation de grandeurs électromagnétiques dans les milieux cimentaires pour
le calcul de teneur en eau.
Les travaux menés consistent en la combinaison de modeles d’homogénéisation lors
d’un processus de remontée d’échelle depuis celle des hydrates jusqu’a celle des gra-
nulats pour lier quantité d’eau incluse dans ’espace poral d’un béton et permittivité
macroscopique. La démarche est appliquée successivement aux cas des pates de ci-
ment, mortiers et bétons. Une bonne cohérence est observée entre la partie réelle de
la permittivité calculée et mesurée sur ’ensemble des échantillons synthétisés dans
le cadre de I’étude. Parmi les données d’entrée du modele construit, certaines restent
spécifiques a une formulation et doivent étre adaptées selon le matériau étudié. On
y retrouve : le rapport %, la permittivité ainsi que la fraction volumique de granu-
lats, la fraction de gel de C-S-H et de portlandite dans la matrice solide du milieu
(jusqu’ici donnée par DRX), la porosité accessible a I'eau et la conductivité de la

solution interstitielle.

A la différence des lois empiriques et expérimentales, le modele construit se caractérise par
un temps de calcul quasi-instantané et peut étre adapté d’une formulation de béton a une
autre en fonction du type de ciment utilisé, de la nature et de la quantité de granulats ou
encore de la porosité accessible a ’eau du matériau. Néanmoins, a l'issue de cette étude,
différentes perspectives peuvent étre dégagées afin d’enrichir et d’accompagner les résul-
tats présentés vers une utilisation comme donnée d’entrée des modeles de vieillissement

du béton.

® Les principaux résultats présentés témoignent d’une bonne cohérence entre les par-
ties réelles de la permittivité calculées par le modele construit et celles émanantes
des différentes mesures effectuées. Le traitement de la partie imaginaire et la perti-
nence des schémas d’homogénéisation sur la prédiction de cette grandeur s’averent
plus délicats. Une étude dédiée a la compréhension des phénomenes régissant le
comportement basse fréquence de la partie imaginaire de la permittivité des mi-
lieux cimentaires pourrait étre entreprise. Un point de départ envisageable concerne
I’étude des phénomenes de polarisation interfaciale existant a la frontiere entre la
solution interstitielle et les parois solides des pores et observable aux plus basses

fréquences.

® Les grandeurs électromagnétiques mesurées dans le cadre du controle non destructif
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d’ouvrages de génie civil ne se limitent pas a la permittivité diélectrique. Une trans-
position de 1’étude présentée a I’homogénéisation de la résistivité électrique dans le
béton peut étre envisagée. Différents schémas d’homogénéisation présentés Chapitre
3 sont en effet transposables de la permittivité a la résistivité électrique des milieux

hétérogenes.

Une analyse par DRX du béton étudié n’étant pas systématiquement envisageable,
I’évolution dans le temps de la répartition des principales phases présentes au sein de
la pate de ciment - donnée nécessaire pour le calcul de la permittivité macroscopique
d’un béton - peut étre approchée par utilisation de modeles d’hydratation [145].
Le schéma construit pourrait alors y étre associé afin de prédire ’évolution de la

permittivité macroscopique d’un béton dans le temps.

La campagne de mesure de la permittivité du béton a différents degrés de saturation
présentée Chapitre 5 devra étre reproduite avec la sonde coaxiale de rayon d’ame
a = 10.75 cm afin de diminuer 1’écart-type associé aux valeurs mesurées et di a la

taille importante des hétérogénéités présentes dans le milieu (gravillons).

Le schéma d’homogénéisation construit devra étre appliqué a différentes formula-
tions de béton et confronté a des mesures effectuées par différentes méthodes d’éva-

luation de la permittivité.

Compte tenu de l'effet drastique d’un mauvais contact entre sonde coaxiale ouverte
et surface du matériau étudié (cf. Chapitre 2), une étude statistique sur U'influence

de 'opérateur sur une mesure par sonde coaxiale pourrait étre proposée.

Les sondes coaxiales ouvertes s’averent étre des dispositifs faciles a mettre en ceuvre
lors de mesures de permittivité sur ouvrage existant. Le gradient de teneur en eau
présent dans I’épaisseur d'un ouvrage en béton ne pouvant étre caractérisé par la
seule utilisation de dispositifs coaxiaux dont la mesure est intégrée sur toute la
profondeur d’investigation, un couplage avec d’autres méthodes de mesure d’aus-

cultation (qui plus est plus grand rendement) comme le radar peut étre envisagé.

Finalement, dans un contexte d’auscultation des ouvrages de production d’électri-
cité, la combinaison de mesures par sondes coaxiales ouvertes et d’un processus
d’homogénéisation de la permittivité peut étre transposée a la détection et a la

quantification de défauts dans les pales d’éoliennes (inclusions d’air par exemple).
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